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Abstract
The intermetallic RT
2
-type compounds (R= rare earth, T= transition
metal) have been investigated intensively during the last decades. The ma-
jority of the RT
2
compounds crystallize in the cubic Laves-phase structure
and due to this relatively high crystalline symmetry these compounds had
been studied preferentially. In the last 15 years, however, growing attention
has been paid to the compounds of the RCu
2
series that crystallize, with
the exception of LaCu
2
, in the orthorhombic CeCu
2
-type structure (space
group Imma). It turned out that the RCu
2
compounds exhibit a variety of
interesting phenomena: CeCu
2
is known as a magnetically ordering Kondo
lattice, PrCu
2
shows a Jahn-Teller transition and an Ising axis conver-
sion has been found in several compounds. Most of the RCu
2
compounds
exhibit antiferromagnetic spin arrangements below their ordering tempera-
tures. Within the ordered state additional magnetic 1
st
and 2
nd
order phase
transitions occur leading to very complex magnetic (H,T )-phase diagrams.
The observed magnetic phenomena are the result of the interplay of
the crystalline electric eld and the magnetic exchange coupling. Due to
the low symmetry of the crystalline structure of the RCu
2
compounds the
crystalline electric eld introduces a strong anisotropy at each R-atom in
the lattice. This so-called single-ion anisotropy, however, is not suÆcient
to describe the magnetic properties of the RCu
2
compounds. Therefore,
the anisotropy of the magnetic exchange (two-ion anisotropy) has also to
be taken into account. This is the motivation for studying the exchange
interaction between the microscopic magnetic moments in the crystal.
Among the RCu
2
compounds NdCu
2
is well suitable for such an inve-
stigation. Its magnetic phase diagram has been studied in detail and the
several commensurate magnetic structures allow to witchthe magnetic pro-
perties from antiferromagnetic (phase AF1) via ferrimagnetic (phase F1) to
ferromagnetic (phase F3). Since the magnetic moments are aligned parallel
to the orthorhombic b-direction the exchange coupling of the b-component of
the magnetic moments can be obtained by calculating the magnetic (H
b
,T )-
phase diagram. However, in order to account for the anisotropy of the ma-
gnetic exchange the coupling of the a- and c-components of the magnetic
moments has to be considered as well. It can be determined by measuring
the dispersion relation of the magnetic excitations. The suitable technique
for the investigation of the magnetic excitations is the inelastic neutron scat-
tering, its basics are introduced in brief. Emphasis is given to the relation
between the double dierential cross section that is accessible in the ex-
periment and the dynamical properties of the system under consideration.
A model is presented that allows the determination of magnetic coupling
parameters from the experimentally obtained spin wave dispersion in the
ferromagnetic phase of NdCu
2
.
The spin wave dispersion relations have been measured in several ma-
gnetic phases of NdCu
2
. The results form a data base that allows to test
current and future models of the anisotropic magnetic exchange interaction
in RCu
2
compounds by means of experimental results.
Due to the two Nd
3+
ions in the primitive unit cell one expects two spin
wave dispersion branches for the ferromagnetic alignment of the magnetic
moments. These two branches have been determined in the three main sym-
metry directions in the ferromagnetic phase F3 (
0
H
b
=3T, T =2K). A
remarkable feature is the formation of a pronounced minimum at the wave
vector q=(0.35 0 0) that denes an energy gap in the excitation spectrum.
The position of the minimum does not coincide with any magnetic ordering
vector observed in NdCu
2
. This is an indication of the strong two-ion magne-
tic anisotropy in this compound. A MF-RPAmodel (Mean Field - Random
Phase Approximation) is tted to the experimental data and a set of ma-
gnetic coupling parameters is deduced. Applying these coupling constants
to other compounds of the RCu
2
series yields some insight in the magnetic
ordering process in these compounds.
The spin wave dispersion relation has also been measured in the ferrima-
gnetic phase F1 (
0
H
b
=1T, T =2K) and in the antiferromagnetic phase
AF1 (
0
H=0, T =2K). The magnetic unit cell in the phase F1 is three
times that of F3 and therefore, the excitation spectrum consists of six di-
spersion branches. They could completely be determined in a-direction whe-
reas, in b-direction three dispersion branches have been measured and four
branches in c-direction. The investigation of the spin wave dispersion in the
phase AF1 is much more diÆcult because the magnetic unit cell is even lar-
ger than that of F1 and it is not body-centered any more. This results in 20
dispersion branches in the energy range between E=0.7meV and 2meV.
Taking into account some symmetry conditions a suggestion for the spin
wave dispersion in a-direction is worked out.
If the magnetic moments are ferromagnetically aligned parallel to the c-
direction by applying a strong magnetic eld the magnetic exchange coupling
can be investigated within the ab-plane. The character of the spin wave di-
spersion should change considerably due to the strong magnetic anisotropy.
The magnetic excitations have been measured at 
0
H
c
=12T and T =2K.
Although the magnetic moments are not yet completely ferromagnetically
aligned one observes only the two dispersion branches that are expected for
the ferromagnetic spin arrangement. The minimum in the excitation spec-
trum is now found at the wave vector q (0.6 0 0) and this position coincides
with the magnetic ordering vectors of NdCu
2
.
The energy gap as a special feature of the spin wave dispersion has been
investigated with respect to its temperature and magnetic eld dependence.
For magnetic elds parallel to the c-direction a soft-mode behaviour of a di-
spersion branch is observed at the magnetic phase transition at 
0
H
c
=9.5 T.
Such behaviour has neither been found for magnetic elds parallel to the b-
direction nor in zero eld.
A particularly interesting eect within the RCu
2
series is the so-
called Ising axis conversion. This eect had only been observed in RCu
2
compounds with the direction of easy magnetization lying in the nearly
hexagonal ac-plane. NdCu
2
is shown to be an example that an axis conver-
sion occurs as well in compounds with the easy magnetization axis parallel
to the b-direction. Elastic neutron scattering reveals strong magnetostric-
tive eects and the vanishing of a Bragg reection at 
0
H
c
 12.5 T and
T =2K that are indicative for a structural phase transition. When turning
the magnetic moments from the b- into the c-direction by applying a ma-
gnetic eld there are indications that a component of the magnetic moment
develops in a-direction what might initiate the axis conversion. In decreasing
eld there is no relaxation of the structural changes down to zero eld. After
the conversion a new antiferromagnetic phase is observed between 
0
H
c
=0
and 6T. The re-conversion back into the initial state is achieved by heating
the sample to T =130K.
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Einleitung
Die intermetallischen Selten-Erd-Verbindungen vom Typ RT
2
(R=Seltene
Erde, T=

Ubergangsmetall) sind w

ahrend der letzten Jahrzehnte intensiv
untersucht worden. Ein Groteil dieser Verbindungen besitzt die kubische
Laves-Phasen-Struktur und stand aufgrund dieser relativ hohen Kristall-
symmetrie im Vordergrund der Untersuchungen. Weniger Beachtung fan-
den zun

achst die RCu
2
-Verbindungen, die mit Ausnahme von LaCu
2
in der
orthorhombischen CeCu
2
-Struktur kristallisieren und somit eine geringere
Symmetrie aufweisen. Erste magnetische Untersuchungen wurden 1964 von
Sherwood et al. durchgef

uhrt [Sherwood,64], aber entscheidende Fort-
schritte im Studium der RCu
2
-Verbindungen wurden vor allem in den letz-
ten 15 Jahren erzielt. Eine Zusammenstellung wichtiger Ergebnisse ndet
sich in dem 1995 erschienenen

Ubersichtsartikel von Luong und Franse
[Luong,95].
Es stellte sich heraus, da die Verbindungen der RCu
2
-Reihe ei-
ne Vielzahl interessanter magnetischer Eekte zeigen. So ist CeCu
2
ein
Kondo-Gitter, welches unterhalb von T
N
=3.5K antiferromagnetisch ord-
net [Gratz,85]. PrCu
2
zeigt einen Jahn-Teller-

Ubergang bei T  7K
[Kjems,78] und in mehreren Verbindungen wurde eine Ising-Achsen-
Konversion gefunden [Hashimoto,94],[Sugiyama,99]. Die meisten RCu
2
-
Verbindungen zeigen antiferromagnetische Spinanordnungen unterhalb ihrer
Ordnungstemperaturen. Diese variieren von T
N
=54K f

ur TbCu
2
bis zu
54mK in PrCu
2
, wo es zur magnetischen Ordnung der Kernmomente kommt
[Andres,72]. Innerhalb des geordneten Zustandes treten weitere magneti-
sche

Uberg

ange erster und zweiter Ordnung auf, die mit

Anderungen der
magnetischen Struktur verbunden sind [Lebech,87]. Daraus ergeben sich
sehr komplexe magnetische (H,T )-Phasendiagramme mit oft mehreren kom-
mensurablen und inkommensurablen Spinanordnungen. Diese Phasendia-
gramme wurden f

ur einige RCu
2
-Verbindungen bereits gr

undlich untersucht,
bei anderen stehen detaillierte Messungen noch aus.
Im allgemeinen weniger bekannt sind dagegen die Eigenschaften der
magnetischen Kopplung zwischen den Seltenen-Erd-Ionen in den RCu
2
-
Verbindungen. Die beobachteten magnetischen Ph

anomene sind aber ge-
rade das Ergebnis des Zusammenspiels aus Kristallfeldeinu und magne-
tischer Kopplung. Aufgrund der niedrigen Symmetrie der Kristallstruktur
9
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bewirkt das elektrische Kristallfeld eine starke Anisotropie am Ort der ein-
zelnen Ionen (Ein-Ionen-Anisotropie). Zur Beschreibung der magnetischen
Eigenschaften der RCu
2
-Verbindungen reicht jedoch die starke Ein-Ionen-
Anisotropie allein nicht aus. Zus

atzlich mu die Ansiotropie der magne-
tischen Austauschwechselwirkung (Zwei-Ionen-Anisotropie) ber

ucksichtigt
werden, deren Bedeutung anhand von Untersuchungen an einigen kubischen
und hexagonalen Systemen, wie z.B. TbP [Loidl,79], RSb [H

alg,86] und Pr
[Jensen,82], nachgewiesen wurde. Daraus ergibt sich die Motivation, diese
Austauschwechselwirkung zwischen den mikroskopischen magnetischen Mo-
menten auf den einzelnen Gitterpl

atzen im Kristall zu untersuchen. Die Be-
schreibung der magnetischen Kopplung erfolgt durch Kopplungs- bzw. Aus-
tauschkonstanten, die sich aus der Berechnung des magnetischen Phasen-
diagramms und aus der Messung der Dispersionsrelation der magnetischen
Anregungen gewinnen lassen.
F

ur eine solche Untersuchung innerhalb der RCu
2
-Reihe bietet sich
NdCu
2
an, dessen magnetisches Phasendiagramm besonders intensiv un-
tersucht wurde. Die magnetischen Strukturen der einzelnen Phasen sind aus
elastischen Neutronenstreuexperimenten bekannt [Loewenhaupt,96]. Aus
inelastischen Neutronenmessungen konnte auerdem ein Satz von Kristall-
feldparametern abgeleitet werden [Gratz,91]. Da die magnetischen Momen-
te in NdCu
2
parallel zur b-Richtung ausgerichtet sind, l

at sich aus der Be-
rechnung des Phasendiagramms die Austauschkopplung der b-Komponenten
der magnetischen Momente gewinnen. Diese Berechnung im Rahmen eines
Mean-Field-Modells ist in [Loewenhaupt,96] dargestellt. Im Falle isotroper
Kopplung w

urde dies ausreichen, um die magnetischen Wechselwirkungen
in NdCu
2
zu beschreiben.
Da jedoch von einer anisotropen Austauschwechselwirkung ausgegangen
wird, mu auch die Kopplung der a- und c-Komponenten des magnetischen
Moments untersucht werden. Das geschieht durch die Messung der Dis-
persionsrelation der magnetischen Anregungen und ist Gegenstand dieser
Arbeit.
Im ersten Kapitel soll zun

achst die Verbindung NdCu
2
genauer vorge-
stellt werden. Es wird kurz auf die Eigenschaften der Seltenen Erden einge-
gangen und anschlieend auf die Kristallstruktur, die magnetischen Phasen
und die Kristallfeldwechselwirkung in NdCu
2
.
Die geeignete Methode zur Bestimmung der Dispersionsrelation der mag-
netischen Anregungen ist die inelastische Neutronenstreuung. Das zweite
Kapitel besch

aftigt sich deshalb mit einigen allgemeinen Aspekten der Neu-
tronenstreuung. Ausgehend von der experimentell zug

anglichen Gr

oe, dem
doppelt dierentiellen Wirkungsquerschnitt, wird die Verbindung von Expe-
riment und physikalischer Fragestellung aufgezeigt. Auerdem wird das ge-
eignete Instrument, das Drei-Achsen-Spektrometer, vorgestellt. Schlielich
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folgen noch einige allgemeine Bemerkungen zur Durchf

uhrung von Experi-
menten an Drei-Achsen-Spektrometern.
Kapitel 3 widmet sich der Frage, wie aus den experimentell bestimmten
magnetischen Anregungen die Parameter der Austauschkopplung bestimmt
werden k

onnen. Dazu wird ein f

ur die ferromagnetische Ausrichtung der Mo-
mente entwickeltes und in [Rotter,00] ver

oentlichtes Modell vorgestellt.
Auerdem wird die Bestimmung von Kopplungskonstanten aus der Berech-
nung des magnetischen Phasendiagramms kurz angerissen.
Den Hauptteil dieser Arbeit stellt Kapitel 4 dar. Im ersten Abschnitt
werden die experimentellen Ergebnisse zur Spinwellendispersion in der
ferromagnetischen Phase F3 von NdCu
2
ausf

uhrlich vorgestellt. Anhand
der gemessenen Anregungen wird die Lage der Dispersionszweige ent-
lang der drei Achsenrichtungen bestimmt und mit den Ergebnissen der
Anpassung des in Kapitel 3 vorgestellten Modells verglichen. Es wird
sich zeigen, inwieweit die in NdCu
2
bestimmte Austauschkopplung in der
Lage ist, den magnetischen Ordnungsproze in anderen Verbindungen
der RCu
2
-Reihe zu beschreiben. Der zweite Teil dieses Kapitels stellt die
Ergebnisse der Messungen in der ferrimagnetischen Phase F1 und der
antiferromagnetischen Phase AF1 vor. Auerdem wird untersucht, welchen
Einu ein starkes

aueres Magnetfeld hat, das parallel zur c-Richtung
und damit senkrecht zur leichten Magnetisierungsachse angelegt wird. Man
wird sehen, wie sich der Charakter der magnetischen Anregungen

andert
und welche Konsequenzen die ver

anderten magnetischen Strukturen auf
die Dispersionsrelation haben. Im dritten Teil wird auf die Energiel

ucke
im Anregungsspektrum eingegangen. Sie wird durch das Minimum der
Dispersionszweige deniert und widerspiegelt die magnetische Anisotropie
des Systems.
Das letzte Kapitel verl

at schlielich das Gebiet der magnetischen Anre-
gungen und widmet sich einem neuen Aspekt in NdCu
2
. Unter den bekann-
ten Ph

anomenen innerhalb der RCu
2
-Reihe wurde bereits die Ising-Achsen-
Konversion erw

ahnt. Dieser Eekt wurde bislang nur in RCu
2
-Verbindungen
entdeckt, in denen die leichte Magnetisierungsachse innerhalb der ac-Ebene
liegt [Sugiyama,99]. Elastische Neutronenmessungen in einem starken Ma-
gnetfeld parallel zur c-Achse zeigten aber, da auch in NdCu
2
eine Ach-
senkonversion auftritt. Das Kapitel beschreibt den Eekt und stellt die an
einem kalten Drei-Achsen-Spektrometer durchgef

uhrten Messungen ausf

uhr-
lich vor. Die Ergebnisse werden im Vergleich zur Achsenkonversion in DyCu
2
[Hashimoto,94],[Svoboda,99] diskutiert.
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Kapitel 1
NdCu
2
Dieses Kapitel besch

aftigt sich mit der Verbindung, die Gegenstand der Un-
tersuchungen in der vorliegenden Arbeit ist. NdCu
2
geh

ort zur Reihe der
RCu
2
-Verbindungen (R=Seltene Erde), auf die in der Einleitung bereits
eingegangen wurde.
Innerhalb dieser Verbindungsgruppe tragen die Cu-Ionen kein magneti-
sches Moment und sind nicht an den magnetischen Wechselwirkungen betei-
ligt. Die beobachteten Ph

anomene haben ihren Ursprung also im Magnetis-
mus der Seltenen Erden, auf die deshalb unter Punkt 1.1 kurz eingegangen
wird. Punkt 1.2 behandelt dann NdCu
2
, wobei die Eigenschaften der Ver-
bindung diskutiert werden und ein

Uberblick

uber die wichtigsten Arbeiten
der letzten Jahre gegeben wird.
1.1 Seltene Erden
Als Seltene Erden
1
werden die Elemente Sc, Y und die Reihe der Elemente
von La bis Lu bezeichnet. Spricht man von den Lanthaniden, sind nur die
Elemente von La bis Lu gemeint [Gschneidner,78]. Alle Lanthanide besit-
zen in ihrer Grundkonguration die geschlossene Elektronenschalenstruktur
des Edelgases Xenon, zusammen mit zwei oder drei Auenelektronen (6s
2
oder 5d6s
2
) und N Elektronen auf der 4f-Schale (4f
N
). Sc und Y sind den
Lanthaniden eng verwandt, da sie ebenfalls dreiwertige Ionen bilden und
ihre Grundkonguration aus den Edelgaskongurationen von Argon bzw.
Krypton und drei Auenelektronen besteht (Sc=Ar+3d4s
2
, Y=Kr+4d5s
2
).
Die besonderen physikalischen Eigenschaften der Lanthanide und ihrer
Verbindungen ergeben sich aus der gut abgeschirmten, unvollst

andig gef

ull-
ten 4f-Elektronenschale.
1
Der historisch entstandene Begri
"
Seltene Erden\ ist im grunde unzutreend, wenn
man sich vor Augen f

uhrt, da etwa 1/6 aller Elemente Seltene Erden sind und etwa 1/5
der in der Erdkruste verf

ugbaren Elemente zu dieser Gruppe geh

oren [Spedding,78].
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Abbildung 1.1: Die 4f-Bindungsenergien der Elemente der Selten-Erd-Reihe
(aus [Goldschmidt,78]).
Abbildung 1.2: Die 4f-Radien der Elemente der Selten-Erd-Reihe (aus
[Goldschmidt,78]).
F

ur den Magnetismus der Lanthaniden hat dieser Aufbau der Elektro-
nenh

ulle bedeutende Konsequenzen. Klarerweise sind die Elektronen der
unvollst

andig gef

ullten 4f-Schale f

ur den Magnetismus verantwortlich. Das
magnetische Moment eines Atoms oder Ions berechnet sich aus =
B
gJ,
wobei J der Gesamtdrehimpuls ist, 
B
das Bohr'sche Magneton und g der
Land

e-Faktor. Durch die Austauschwechselwirkung werden die Elektronen-
spins s
i
zum Gesamtspin S gekoppelt. Die Coulomb-Wechselwirkung kop-
pelt die einzelnen Bahnmomente l
i
zum GesamtbahndrehimpulsL. Die Spin-
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Bahn-Kopplung bestimmt schlielich den Gesamtdrehimpuls J, der sich f

ur
die weniger als halbgef

ullte Schale aus J=L S und f

ur die mehr als halb-
gef

ullte Schale aus J=L+S berechnet. Die Werte f

ur L und S ergeben sich
aus den Hund'schen Regeln, wonach zuerst S maximiert wird und dann L.
Die Ionen der Elemente Sc, Y, La und Lu sind demnach unmagnetisch, da
alle Elektronenschalen vollst

andig besetzt sind.
In Kristallstrukturen eingebunden, liegen die Seltenen Erden bis auf we-
nige Ausnahmen als dreiwertige Ionen vor. Entsprechend den Bindungsener-
gien (vergl. Abb. 1.1) werden also entweder das 5d- und die 6s
2
-Elektronen
oder die 6s
2
- Elektronen und ein 4f-Elektron abgegeben. Betrachtet man die
Erwartungswerte f

ur den Aufenthaltsort der Elektronen (Abb. 1.2), sieht
man, da der Radius der 4f-Schale deutlich kleiner als die Radien der voll
besetzten 5s- und 5p-Schale ist. Die 4f-Elektronen werden also durch diese

aueren Schalen abgeschirmt und bleiben damit lokalisiert, weswegen die
magnetischen Eigenschaften der ins Kristallgitter eingebundenen Ionen de-
nen der freien Ionen stark

ahneln [Jensen,91]. Allerdings unterliegen gebun-
dene Ionen einem Kristallfeldeinu, der Konsequenzen f

ur den Magnetis-
mus im Festk

orper hat. Darauf wird in Abschnitt 1.2.3 genauer eingegangen.
1.2 NdCu
2
{ Eigenschaften
1.2.1 Struktur
Bereits 1963 untersuchten A.R. Storm und K.E. Benson die Verbindun-
gen der RCu
2
-Reihe mittels R

ontgendiraktometrie an Pulverproben auf
ihre Struktur [Storm,63]. Sie kamen zu dem Schlu, da alle Verbindungen
mit Ausnahme von LaCu
2
in der orthorhombisch raumzentrierten CeCu
2
-
Struktur (Raumgruppe Imma, D
28
2h
) kristallisieren.
Die Kristallstruktur von CeCu
2
war vorher an Einkristallen bestimmt
worden [Larson,61]. Eine Diskussion der Kristallchemie ndet sich in [De-
bray,73], wo auerdem die Gitterparameter f

ur eine Vielzahl von Verbin-
dungen angegeben werden, die die CeCu
2
-Struktur besitzen. Die erweiterte
Elementarzelle der orthorhombisch raumzentrierten CeCu
2
-Struktur besteht
aus vier Formeleinheiten und ist in Abb. 1.3 dargestellt. F

ur die Untersu-
chung von gitterdynamischen und magnetischen Anregungen ist die Anzahl
der Atome in der primitiven Elementarzelle von Bedeutung. Die primitive
Elementarzelle der CeCu
2
-Struktur hat die Form eines Parallelepipeds mit
den Kanten a, b und a=2 + b=2 + c=2 und beinhaltet zwei Formeleinheiten.
In [Gratz,91] sind die Gitterparameter f

ur NdCu
2
bei Raumtemperatur
mit a=4.3844

A, b=7.0350

A und c=7.4186

A angegeben. Die Atomposi-
tionen sind
f

ur Nd: (0,
1
4
,z), (0,
3
4
, z) mit z
Nd
= 0:5383
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Cu
Nd
a
b
c
Abbildung 1.3: Die orthorhombisch raumzentrierte Elementarzelle von
NdCu
2
.
f

ur Cu: (0,y,z), (0, y, z)
(0,
1
2
 y,z), (0,
1
2
+y, z) mit y
Cu
= 0:0506
und z
Cu
= 0:1659
Veranschaulichen l

at sich die Struktur als Abfolge von Atomlagen in der
Reihenfolge ABAB. . . entlang der a-Richtung. Benachbarte Lagen sind je-
weils um (
1
2
1
2
1
2
) gegeneinander verschoben. In jeder Lage formen die Nd-
Atome parallele Zickzack-Ketten, die durch die entsprechende Anzahl von
Cu-Atomen voneinander getrennt sind (Abb. 1.4).
3b
c
Cu
Nd
Abbildung 1.4: In den Atomlagen senkrecht zur a-Richtung bilden die Nd-
Atome parallele Zickzack-Ketten, die durch die entsprechende Anzahl von
Cu-Atomen getrennt sind.
Die Verwandtschaft dieser Struktur zur hexagonalen AlB
2
-Struktur, in
der LaCu
2
kristallisiert [Storm,63], wird bei der Betrachtung der ac-Ebene
deutlich (Abb. 1.5). Die Nd-Atome liegen hier in Ebenen, die einen Abstand
von
1
2
b zueinander haben. Es zeigt sich, da die orthorhombische CeCu
2
-
Struktur als eine verzerrte hexagonale Struktur betrachtet werden kann.
Projiziert man die Kristallstruktur schlielich in die ab-Ebene (Abb. 1.6),
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Cu
Nd
b
4
3b
4
Abbildung 1.5: Die Projektion der Kristallstruktur von NdCu
2
in die ac-
Ebene. Die orthorhombische ac-Ebene erscheint als verzerrte hexagonale
Ebene.
a/2
b
a
b/2
Cu
Nd
Abbildung 1.6: Die Projektion der Kristallstruktur von NdCu
2
in die ab-
Ebene. Es erscheint ein einfaches Rechteckgitter mit halbierten Gitterpara-
metern.
erscheint ein einfaches Rechteckgitter mit halbierten Gitterparametern, was
die Ausl

oschung des (1 1 0)-Reexes in R

ontgen- oder Neutronendirakto-
grammen zur Folge hat. An dieser Stelle sei kurz dem Kapitel 5 vorgegrien,
in dem das Auftreten des (1 1 0)-Reexes besprochen wird. Die Beobachtung
dieses Reexes hat zur Folge, da weitere Untersuchungen zur Kristallstruk-
tur der RCu
2
-Verbindungen notwendig sind. Es ist die Frage zu kl

aren,
ob Kristalldefekte zum Auftauchen des (1 1 0)-Reexes f

uhren k

onnen oder
ob einige RCu
2
-Verbindungen tats

achlich eine abweichende Kristallstruktur
aufweisen.
Da neuere Messungen zur Kristallstruktur von NdCu
2
nicht vorliegen,
wird in dieser Arbeit von der CeCu
2
-Struktur ausgegangen. Auf eine m

ogli-
che Abweichung von dieser Struktur wird an allen Stellen hingewiesen, an
denen sie von Bedeutung sein k

onnte.
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1.2.2 Phasendiagramm und magnetische Strukturen
Wie in der Einleitung erw

ahnt, ist das magnetische (H,T )-Phasendiagramm
von NdCu
2
besonders intensiv untersucht worden. So ndet man in
[Gratz,91] eine Vielzahl von Angaben

uber die strukturellen, elektroni-
schen und Transporteigenschaften von NdCu
2
. In [Sugawara,95] werden
umfangreiche Messungen zur spezischen W

arme, zum Magnetowiderstand,
zur Suszeptibilit

at und zur Magnetisierung vorgestellt. Weitere Magneti-
sierungsmessungen ndet man in [Ellerby,95] und f

ur hohe Magnetfelder
in [Svoboda,95]. Eine umfassende Darstellung der magnetischen Struktu-
ren erfolgt in [Loewenhaupt,95] und [Loewenhaupt,96]. Aus Messungen
der spezischen W

arme und aus Neutronenstreudaten ergibt sich ein detail-
liertes, in Abb. 1.7 dargestelltes magnetisches (H
b
,T )-Phasendiagramm f

ur
Felder parallel zur b-Achse. Die b-Richtung ist in NdCu
2
die leichte Mag-
netisierungsrichtung, d.h. unterhalb der Neel-Temperatur von T
N
=6.5K
orientieren sich die magnetischen Momente parallel zur b-Achse.
0 1 2 3 4 5 6 7
1
2
3
0
AF3
AF1
F1
F2
F3
AF2
T (K)
µ 0
H
b 
(T
)
Abbildung 1.7: Das magnetische H,T-Phasendiagramm von NdCu
2
(nach
[Loewenhaupt,96]). Die strichliert dargestellten

Uberg

ange sind aus [Ta-
kayanagi,98] entnommen.
Bei tiefen Temperaturen und ohne

aueres Feld ndet man die kommen-
surable antiferromagnetische Phase AF1. Die magnetische Struktur wird von
ferromagnetischen bc-Ebenen gebildet, die entlang der a-Richtung gestapelt
sind, wobei die magnetische Einheitszelle aus f

unf chemischen besteht. Wird
bei T =2K ein

aueres Feld in b-Richtung angelegt, geht das System bei

0
H
b
 0.75T in die ferrimagnetische Phase F1

uber. Dabei drehen sich in
einigen bc-Ebenen die Momente um 180
Æ
, so da man zu einer einfache-
ren Struktur kommt, in der die magnetische Zelle nur noch drei chemische
1.2. NdCu
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enth

alt. Eine weitere Erh

ohung des

aueren Feldes f

uhrt bei 
0
H
b
 2.6 T in
die ferrimagnetische Phase F2 und bei 
0
H
b
 2.7 T zur ferromagnetischen
Ausrichtung der Momente in der Phase F3. Die Spinstrukturen und mag-
netischen Ordnungsvektoren der kommensurablen Phasen sind in Abb. 1.8
zusammengefat.
AF1
F1
F2
F3
5a
3a
8a
a
τ  = (3/5 0 0)
τ1 = (2/3 0 0)
τ2 = (5/8 0 0)
Abbildung 1.8: Spinanordnungen und magnetische Ordnungsvektoren in den
kommensurablen Phasen
Wird von der Phase AF1 ausgehend die Temperatur erh

oht, erfolgt
bei T
R
1
=4.0K ein

Ubergang zur inkommensurablen, antiferromagnetischen
Phase AF2, die aber nur in dem schmalen Temperaturbereich bis T
R
2
=4.2K
Bestand hat. Von T
R
2
bis zur Neel-Temperatur T
N
=6.5K ndet man die
ebenfalls inkommensurable, antiferromagnetische Phase AF3. Die magneti-
sche Struktur der Phase AF2 kann man als Abfolge von AF1-Einheitszellen
in a- und b-Richtung betrachten, wobei nach etwa 150 chemischen Einheits-
zellen sowohl in a- als auch in b-Richtung eine Phasenverschiebung von 180
Æ
auftritt. Die magnetische Ordnung in AF2 wird durch den Propagations-
vektor 
0
=(0.6+  0) mit  0.003 beschrieben. In der Phase AF3 ist die
magnetische Struktur sinusf

ormig moduliert. Eine Periode der Modulation
erstreckt sich in a-Richtung

uber etwa 7

A und in b-Richtung

uber etwa
160

A. Der zugeh

orige Propagationsvektor ist 

=(0.62 0.044 0) [Loewen-
haupt,96].
In ihrer 1998 erschienenen Ver

oentlichung zeigen Takayanagi et
al. zwei weitere Phasen

uberg

ange, die in Abb. 1.7 strichliert eingezeich-
net sind [Takayanagi,98]. Die Existenz des

Ubergangs von AF3 in die
dar

uberliegende neue Phase konnte mit Hilfe elastischer Neutronenstreu-
ung best

atigt werden. In Abb. 1.9 sieht man f

ur den Phasenraumpunkt
[T =4.5K, 
0
H
b
=1.75 T] die Koexistenz zweier Phasen mit unterschiedli-
chen k-Komponenten des Propagationsvektors. Zwei Messungen senkrecht
zu dem in Abb. 1.9 gezeigten Scan sind in Abb. 1.10 dargestellt. Es ist zu
sehen, da auch die Propagation in a-Richtung f

ur beide Phasen leicht ver-
schieden ist. Diese am Spektrometer IN14 des ILL Grenoble durchgef

uhrten
Neutronenmessungen sind allerdings zu ungenau, um einen exakten magne-
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Abbildung 1.9: Elastische Scans parallel b an der Stelle des 

-Reexes f

ur
verschiedene Magnetfelder. Man ndet die Koexistenz zweier magnetischer
Phasen bei T =4.5K und 
0
H
b
=1.75 T.
Q = (h 0.041 0)
Q = (h 0.048 0)
T = 4.5 K
µ0Hb = 1.75 T
2
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Abbildung 1.10: Elastische Scans parallel a bei T =4.5K und 
0
H
b
=1.75 T
an beiden in Abb. 1.9 gezeigten Reexen. Auch die h-Komponente des Pro-
pagationsvektors ist f

ur beide Phasen leicht verschieden.
tischen Propagationsvektor angeben zu k

onnen.
Erg

anzt wird das magnetische Phasendiagramm von NdCu
2
durch Mes-
sungen der spezischen W

arme [Sugiyama,96] und durch Magnetisierungs-
messungen [Takayanagi,98] in

aueren Magnetfeldern parallel zur a- bzw.
c-Achse. Auf die daraus resultierenden Phasendiagramme wird in Kapitel 5
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noch einmal eingegangen.
1.2.3 Kristallfeldwechselwirkung in NdCu
2
Wie schon im Abschnitt

uber die Seltenen Erden angedeutet, unterliegen in
ein Kristallgitter eingebaute Ionen einem Kristallfeldeinu. Das Kristall-
feld ist ein elektrisches Feld, welches am Ort eines Ions durch die Ionen auf
den umliegenden Gitterpl

atzen erzeugt wird und deshalb auch die Symme-
trie dieses Gitterplatzes aufweist. Es wechselwirkt mit den elektronischen
Zust

anden des Ions, woraus eine Aufspaltung des J-Grundzustandes resul-
tiert. Elektronenschalen mit Gesamtdrehimpuls L=0 werden vom Kristall-
feld nicht beeinut, weswegen z.B. an Verbindungen mit Gd
3+
-Ionen der
reine Spinmagnetismus der 4f-Schale studiert werden kann.
2
Abbildung 1.11: Kristallfeldanregungen in NdCu
2
im paramagnetischen Zu-
stand. Das eingef

ugte Bild zeigt das daraus abgeleitete Niveauschema (aus
[Gratz,91]).
Mit seinen drei 4f-Elektronen hat das Nd
3+
-Ion einen Gesamtdrehim-
puls von J=9/2. Damit ergeben sich zehn reine Zust

ande mit m
J
= 
9
2
,  
7
2
,
. . . ,  
1
2
,
1
2
,. . . ;
9
2
. Im freien Ion ist dieser J-Grundzustand 10-fach entar-
tet. Entsprechend dem Kramers-Theorem
3
spaltet der Grundzustand des
2
Eine umfassende Darstellung der Kristallfeldtheorie und der allgemein

ublichen Nota-
tion zur Beschreibung von Kristallfeldern mit Kristallfeldparametern ndet sich in [Hut-
chings,64].
3
Das Kramers-Theorem besagt, da die Energiezust

ande von Ionen mit ungerader
Elektronenzahl unter dem Einu einer elektrostatischen Wechselwirkung mindestens
zweifach und geradzahlig entartet sind.
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ins NdCu
2
-Kristallgitter eingebauten Nd-Ions unter dem Einu des Kri-
stallfeldes in f

unf Dubletts auf. Abb. 1.11 zeigt das Ergebnis eines inelasti-
schen Neutronenstreuexperiments an NdCu
2
im paramagnetischen Zustand
[Gratz,91]. Neben der elastischen Linie bei E=0 treten vier Signale auf, die
jeweils dem

Ubergang vom Grundzustandsdublett in ein energetisch h

oher
gelegenes Dublett entsprechen. Daraus l

at sich ein Niveauschema ableiten,
wie es in dem in Abb. 1.11 eingef

ugten Bild dargestellt ist.
Abbildung 1.12: Kristallfeldanregungen in NdCu
2
im magnetisch geordneten
Zustand. Das eingef

ugte Bild zeigt den

Ubergang innerhalb des aufgespalte-
nen Grundzustandsdubletts mit besserer Au

osung (aus [Gratz,91]).
Veranschaulichen kann man sich das Auftreten von entarteten Zust

anden
damit, da das elektrische Kristallfeld nicht zwischen den Spinzust

anden "
und # unterscheidet. Geht das System aber unterhalb der Neel-Temperatur
in den magnetisch geordneten Zustand

uber, unterliegen die Ionen einem
Molekularfeldeinu. Analog zur Zeeman-Aufspaltung in

aueren Magnet-
feldern spaltet dieses innere Feld die Dubletts auf. In Abb. 1.12 ist eine
Messung wie in Abb. 1.11 zu sehen, jetzt allerdings unterhalb der Neel-
Temperatur. Bei kleinen Energien tritt ein zus

atzliches Signal auf, welches
dem

Ubergang innerhalb des aufgespaltenen Grundzustandsdubletts ent-
spricht. Im eingef

ugten Bild ist dieser Bereich mit verbesserter Au

osung
dargestellt. Aufgrund der magnetischen Kopplung der Ionen untereinander
sind die Kristallfeld

uberg

ange dispersiv, so da ein strukturiertes Signal ent-
steht, welches als Zustandsdichte der magnetischen Anregungen interpretiert
werden kann.
Die Wechselwirkung des Kristallfeldes mit der 4f-Elektronenschale
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kann aufgrund der Spin-Bahn-Kopplung zu magnetischer Anisotropie im
Festk

orper f

uhren. Da das Kristallfeld lokal auf die einzelnen Ionen wirkt,
spricht man von Ein-Ionen-Anisotropie. In nieder-symmetrischen Systemen
wie der orthorhombischen Kristallstruktur von NdCu
2
ist diese magneti-
sche Anisotropie besonders ausgepr

agt. Sie f

uhrt zur Ausbildung von Vor-
zugsrichtungen f

ur die Lage der magnetischen Momente unterhalb der Ord-
nungstemperatur (leichte Magnetisierungsachse). Besonders gut wird diese
Anisotropie anhand von Magnetisierungsmessungen sichtbar. Abb. 1.13 zeigt
solche Messungen an NdCu
2
f

ur tiefe Temperaturen und

auere Magnetfel-
der parallel zu den drei Raumrichtungen (aus [Svoboda,95]).
µ0H (T)
Abbildung 1.13: Die Magnetisierung von NdCu
2
in statischen Magnetfeldern
bei T=2.5K. F

ur H parallel b sind die Phasen

uberg

ange entsprechend dem
in Abb. 1.7 gezeigten H,T-Phasendiagramm zu sehen (aus [Svoboda,95]).
Die oben erw

ahnten dispersiven Kristallfeld

uberg

ange sind in
[Loewenhaupt,98-2] in Abh

angigkeit des Betrages des Impuls

uber-
trages dargestellt. Die Neutronenstreuintensit

at einer Pulverprobe wurde
dort in Abh

angigkeit des Energie- und des Impuls

ubertrages gemessen.
Bei jQj=1.35

A
 1
ndet man einen minimalen Energie

ubertrag von
E 0.8meV, der eine Energiel

ucke im Anregungsspektrum deniert. F

ur
den Fall isotroper magnetischer Kopplung erwartet man dieses Minimum
an der Stelle eines Wellenvektors Q, der dem magnetischen Ordnungs-
vektor  =(0.6 0 0) der Phase AF1 entspricht. Genau das ist aber in
NdCu
2
nicht der Fall, weshalb eine anisotrope magnetische Kopplung
(Zwei-Ionen-Anisotropie) vermutet wird.
Neben der Kopplung der b-Komponenten der magnetischen Momente,
die man aus der Berechnung des magnetischen (H
b
,T )-Phasendiagramms
gewinnen kann, mu also auch die Kopplung der a- und c-Komponenten
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ber

ucksichtigt werden. Bestimmen l

at sich diese Kopplung durch die Mes-
sung der Dispersionsrelation der magnetischen Anregungen und die Anpas-
sung eines entsprechenden Modells an die experimentell ermittelten Daten.
In den folgenden Kapiteln wird dargestellt, wie so ein Modell aussehen kann
und wie man die Dispersionsrelation bestimmt.
Kapitel 2
Neutronenstreuung
Das geeignete Mittel zur Bestimmung der Dispersionsrelation der magneti-
schen Anregungen ist die Neutronenstreuung. Das wird anhand der folgen-
den Eigenschaften des Neutrons deutlich [Marshall,71]:
 Die Wellenl

ange des Neutrons ist den Kernabst

anden in einem Kristall
vergleichbar. Deshalb zeigen an einem Kristallgitter gestreute Neutro-
nen ausgepr

agte Interferenzeekte.
 Die Energie

anderung eines Neutrons aufgrund der Erzeugung oder
Vernichtung einer Anregung im Festk

orper (aber auch in Fl

ussigkeiten
und Gasen) liegt in derselben Gr

oenordnung wie die Einfallsenergie
der Neutronen. Damit werden sie zu einem sensiblen Meinstrument
f

ur das Studium elementarer Anregungen und der Dynamik eines Sy-
stems auf atomarer Skala.
 Das Neutron ist ein neutrales Teilchen und kann deshalb sehr tief in
Festk

orper eindringen. Damit wird die Untersuchung von Volumenef-
fekten m

oglich.
 Neutronen besitzen ein magnetisches Moment, welches das Studium
von magnetischen Strukturen und Anregungen erm

oglicht.
In diesem Kapitel werden deshalb einige Grundlagen der Neutronenstreuung
vorgestellt. Da die Neutronenstreutheorie in einer Reihe von Lehrb

uchern
sehr ausf

uhrlich dargestellt ist ([Squires,78], [Lovesey,84], [Bacon,75],
[Jensen,91]), wird auf ausf

uhrliche Herleitungen verzichtet und es werden
im wesentlichen die f

ur diese Arbeit wichtigen Punkte genannt.
2.1 Grundlagen
An dieser Stelle sollen zuerst einige Grundgr

oen eingef

uhrt werden. Bei
Streuprozessen von Neutronen kommen sowohl Teilchen- als auch Wellen-
eigenschaften des Neutrons zum Tragen. Den Zusammenhang stellt die
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De Broglie-Beziehung
k =
m
n
h
v (2.1)
her. Dabei ist k der Wellenvektor des Neutrons, m
n
seine Masse und v seine
Geschwindigkeit. F

ur die Wellenl

ange  gilt
 =
2
jkj
(2.2)
und f

ur die Energie E
E =
h
2
jkj
2
2m
n
=
h
2
2m
n

2
: (2.3)
Probe
Detektor
inelastische Streuung: ∆E < 0
inelastische Streuung: ∆E > 0
elastische Streuung: ∆E = 0
Q
ki
kf”
2Θ
’kf
kf
Q’
Q”
Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der Streugeometrie sowie Veran-
schaulichung von Impuls

ubertrag Q und Energie

ubertrag E. k
i
ist der Wel-
lenvektor des einfallenden Neutrons; k
f
, k
0
f
und k
00
f
sind die Wellenvektoren
elastisch bzw. inelastisch gestreuter Neutronen.
Die Streugeometrie bei Neutronenstreuexperimenten ist schematisch in
Abb. 2.1 dargestellt. Der Streuwinkel wird mit 2 bezeichnet. Zust

ande oder
Gr

oen vor der Streuung werden immer mit dem Index i, nach der Streuung
mit f gekennzeichnet. Die entscheidenden Gr

oen im Streuexperiment sind
der Streuvektor
1
Q = k
f
  k
i
(2.4)
und der Energie

ubertrag
E = E
i
 E
f
: (2.5)
1
Der Streuvektor ist nat

urlich

aquivalent zum Impuls

ubertrag; multipliziert man Glei-
chung 2.4 mit h, erh

alt man die Beziehung f

ur die Impulserhaltung.
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Mit dieser Denition bezieht sich der Energie

ubertrag auf die Probe. E> 0
bedeutet also Energiegewinn der Probe und damit Energieverlust des Neu-
trons. Die Energierhaltung fordert, da dem Energieverlust E des Neu-
trons die Erzeugung einer Anregung mit der Frequenz ! bzw. der Energie
h! mit E=h! gegen

ubersteht. Trotz der

Aquivalenz von E und h! ist
es aus Gr

unden der

Ubersichtlichkeit sinnvoll, E auf die Neutronen und !
bzw. h! auf die Probe zu beziehen. Im folgenden wird diese Unterscheidung
angewandt.
2.1.1 Doppelt dierentieller Wirkungsquerschnitt
Die im Streuexperiment zug

angliche Gr

oe ist der doppelt dierentielle Wir-
kungsquerschnitt
d
2

d
dE
;
der angibt, wieviele Neutronen der Anfangsenergie E
i
mit einer Endenergie
im Bereich zwischen E
f
und E
f
+dE in ein Raumwinkelelement d
 gestreut
werden, bezogen auf den einfallenden Neutronenu.
Einen Ausdruck f

ur den doppelt dierentiellen Wirkungsquerschnitt
erh

alt man ausgehend von Fermis Goldener Regel
W (k
i
s
i
;k
f
s
f
) =
2
h
X
i;f
P
i
jhk
i
s
i
; ij
^
H
int
jk
f
s
f
; fij
2
Æ(h! +E
i
 E
f
) : (2.6)
Sie beschreibt die Wahrscheinlichkeit daf

ur, da ein Neutron bei der Wech-
selwirkungmit der Probe vom Ausgangszustand jk
i
s
i
i in den Zustand jk
f
s
f
i

ubergeht. Dabei sind k und s der Wellenvektor bzw. der Spinzustand des
Neutrons.
^
H
int
beschreibt die Wechselwirkungen zwischen den Neutronen
und der Probe. Summiert wird dabei

uber alle m

oglichen Endzust

ande jfi
und alle Ausgangszust

ande jii, die mit der Wahrscheinlichkeit P
i
auftreten.
Deniert man nun einen Detektor so, da er gerade die Neutronen im
Zustand jk
f
s
f
i registriert (s
f
sei bereits festgelegt, z.B. durch ein Filter),
dann ist die Zahl der detektierten Neutronen
ÆN =
V
(2)
3
m
n
jk
f
j
h
2
dE
f
d
 ; (2.7)
wobei V das Probenvolumen ist. Die Anzahl ÆN ist proportional zum Wir-
kungsquerschnitt d f

ur den

Ubergang jk
i
s
i
i ! jk
f
s
f
i:
d =
W (k
i
s
i
;k
f
s
f
)
j(k
i
s
i
)
ÆN : (2.8)
Dabei ist j(k
i
s
i
) die Fludichte der einfallenden Neutronen im Zustand
jk
i
s
i
i. Setzt man nun die Gleichungen 2.6 und 2.7 in Gleichung 2.8 ein
und beschreibt die Neutronen als ebene Welle, so erh

alt man mit
j(k
i
s
i
) =
1
V
hjk
i
j
m
n
(2.9)
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einen Ausdruck f

ur den doppelt dierentiellen Wirkungsquerschnitt:
d
2

d
dE
=
jk
f
j
jk
i
j

m
n
2h
2

2
X
if
P
i
jhs
i
; ij
^
H
int
(Q)js
f
; fij
2
Æ(h! +E
i
 E
f
) :
(2.10)
^
H
int
geht dabei in
^
H
int
(Q) =
R
^
H
int
e
 iQr
dr

uber. Zu Einzelheiten der
Herleitung sei auf [Jensen,91] verwiesen.
2.1.2 Magnetische Neutronenstreuung
Um aus dem allgemeinen Ausdruck f

ur den doppelt dierentiellenWirkungs-
querschnitt (Glg. 2.10) den magnetischen Teil zu gewinnen, mu dieWechsel-
wirkung des magnetischen Dipolmoments des Neutrons mit den Elektronen
der Probe betrachtet werden. An dieser Stelle sei nur das Ergebnis genannt;
eine ausf

uhrliche Rechnung ndet man in [Jensen,91]
2
. Der doppelt die-
rentielle Wirkungsquerschnitt f

ur magnetisch gestreute Neutronen lautet
d
2

d
dE
= N
jk
f
j
jk
i
j
(r
0
)
2
e
 2W (Q)
j
1
2
gF (Q)j
2
X

(Æ

 
^
Q

^
Q

)S

(Q; !) :
(2.11)
Dabei sind N die Anzahl der streuenden Atome,  das gyromagnetische
Verh

altnis des Neutrons und r
0
der klassische Elektronenradius. Der Aus-
druck F (Q) ist der magnetische Formfaktor, der sich aus der Fourier-
Transformation der Spindichte der lokalisierten, magnetischen Elektronen
ergibt. Er wurde unter der Annahme, da alle magnetischen Atome iden-
tisch sind, aus der Summe gezogen. e
 2W (Q)
ist der Debye-Waller-Faktor
und S

(Q; !) die Streufunktion, auf die noch zur

uckzukommen ist. Die
Auswahlregel (Æ

 
^
Q

^
Q

) bewirkt, da nur die Komponenten der magne-
tischen Momente zum Streuquerschnitt beitragen, die senkrecht zuQ liegen.
Das heit, da bei elastischer Streuung der Streuquerschnitt f

ur magnetische
Momente senkrecht zu Q am gr

oten ist. Bei inelastischer Streuung liefern
die Momente parallel zu Q den gr

oten Beitrag, da hier die

Anderungen des
magnetischen Moments, also die Komponenten der Spinuktuationen eine
Rolle spielen.
Damit zeigt sich aber, da die gesamte Information

uber die Probe in
der Streufunktion steckt. Die Streufunktion
S

(Q; !) =
1
2h
+1
Z
 1
dt e
i!t
1
N
X
jj
0
e
 iQ(R
j
 R
j
0
)
hJ
j
(t)J
j
0

(0)i (2.12)
2
Diese Rechnung bezieht sich speziell auf die lokalisierten 4f-Elektronen der Seltenen
Erden, bei denen aufgrund der starken Spin-Bahn-Kopplung der Gesamtdrehimpuls J eine
gute Quantenzahl ist.
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ist bis auf den Faktor 1/2h die Fourier-Transformierte der Paarkorrela-
tionsfunktion hJ
j
(t)J
j
0

(0)i in Raum und Zeit. Dabei ist J
j
(t) die Kom-
ponente des Gesamtdrehimpulses des j-ten Atoms am Ort R
j
zur Zeit t.
Durch Umformung l

at sich die Streufunktion in einen statischen bzw.
elastischen (also !-unabh

angigen) Teil und einen dynamischen bzw. inela-
stischen Teil zerlegen:
S

(Q; !) = S

(Q) +
1
2h
S

(Q; !) : (2.13)
Der elastische Teil ist
S

(Q) = Æ(h!)
1
N
X
jj
0
hJ
j
ihJ
j
0

i e
 iQ(R
j
 R
j
0
)
(2.14)
und der inelastische Beitrag lautet
1
2h
S

(Q; !) =
1

1
1  e
 h!

00

(Q; !) : (2.15)
Dabei ist S

(Q; !) die dynamische Korrelationsfunktion, die in der Lineare-
Antwort-Theorie eingef

uhrt wird. Aus derselben Theorie stammt auch die
in Gleichung 2.15 gezeigte Beziehung zwischen dynamischer Korrelations-
funktion und Imagin

arteil der verallgemeinerten Suszeptibilit

at 
00

(Q; !).
Dieser Zusammenhang wird als Fluktuations-Dissipations-Theorem bezeich-
net. Zu Einzelheiten und Herleitungen dieser Theorie sei wiederum auf [Jen-
sen,91] verwiesen.
Die dynamische Korrelationsfunktion beschreibt die Wahrscheinlichkeit
daf

ur, einen bestimmten Wert f

ur J
j
(t) am Ort R
j
zur Zeit t zu nden,
wenn J
j
0

(0) am Ort R
j
0
zur Zeit t = 0 einen anderen bestimmten Wert hat.
Sie ist damit extrem informativ bez

uglich der Dynamik eines magnetischen
Systems. Polstellen in der Korrelationsfunktion zeigen sich als Signale in der
Intensit

at der gestreuten Neutronen. Gleichung 2.15 stellt demzufolge das
Bindeglied zwischen Theorie (
00

(Q; !)) und Experiment (S

(Q; !)) dar.
2.2 Drei-Achsen-Spektrometrie
Nachdem im vorangegangenen Abschnitt dargestellt wurde, wie aus expe-
rimentellen Ergebnissen Aussagen

uber das untersuchte System gewonnen
werden k

onnen, geht es nun darum, den Zugang zu diesen experimentellen
Ergebnissen zu realisieren. Da je nach physikalischer Fragestellung einzelne
Parameter eines Experiments optimiert werden m

ussen, ist eine Vielzahl von
Instrumenten mit speziellen Charakteristiken entwickelt worden.
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2.2.1 Inelastische Neutronenstreuung
F

ur die inelastische magnetische Neutronenstreuung, um die es in dieser
Arbeit haupts

achlich geht, stehen im wesentlichen zwei experimentelle Me-
thoden zur Verf

ugung. Das ist zum einen die Flugzeit-Spektrometrie
3
und
zum anderen die Drei-Achsen-Spektrometrie
45
. Die Flugzeit-Methode dient
zur Messung von Zustandsdichten und Einzelanregungen (z.B. Kristallfeld),
wobei

uber den gesamten zug

anglichen Impuls- (Q-) Bereich gemittelt wird.
Deshalb ndet die Methode f

ur die Untersuchung von polykristallinenMate-
rialien und Pulverproben Anwendung. Auerdem k

onnen Energie

ubertr

age
in Abh

angigkeit des Betrages der Impuls

anderung gemessen werden.
Da die in dieser Arbeit vorgestellten Experimente ausschlielich an Drei-
Achsen-Spektrometern durchgef

uhrt wurden, soll im folgenden aber nur auf
diese Methode genauer eingegangen werden.
2.2.2 Drei-Achsen-Spektrometer
Wie auch bei anderen Spektrometertypen unterscheidet man die Instrumen-
te nach der Energie der verwendeten Neutronen in kalte, thermische und
heie Spektrometer. F

ur ein Experiment w

ahlt man das Spektrometer, des-
sen Einfallsenergie E
i
in der Gr

oenordnung des zu untersuchenden Ener-
gie

ubertrags liegt. Ein weiteres Kriterium ist der gew

unschte Impuls- bzw.
Q-

Ubertrag, der entsprechend Gleichung 2.3 f

ur h

oherenergetische Neu-
tronen gr

oer gew

ahlt werden kann. Damit verbunden ist auch die Frage
nach der Energie- und Q-Au

osung, worauf jedoch unter Punkt 2.2.3 noch
eingegangen wird. Der prinzipielle Aufbau des Drei-Achsen-Spektrometers
ist nat

urlich unabh

angig von der Neutronenenergie und wird im folgenden
n

aher vorgestellt.
Prinzipieller Aufbau
Der Aufbau eines Drei-Achsen-Spektrometers ist in Abb. 2.2 schematisch
dargestellt. Die drei Achsen, von denen das Spektrometer seinen Namen hat,
stehen senkrecht zur Streuebene und erlauben die Drehung von Monochro-
matorkristall, Probe und Analysatorkristall. Auerdem sind Probentisch,
Analysator- und Detektoreinheit beweglich, so da sich f

ur alle drei Kristal-
le (die Probe wird hier als Einkristall angenommen) eine Streubedingung aus
Ein- und Ausfallswinkel der Neutronen denieren l

at. Entsprechend erh

alt
man sechs Winkel A1 bis A6, die ebenfalls in Abb. 2.2 veranschaulicht sind.
3
oft als TOF abgek

urzt f

ur Time-Of-Flight
4
abgek

urzt als TAS f

ur Triple-Axes-Spectrometry
5
Neben TOF und TAS gibt es noch R

uckstreu- und Spin-Echo-Spektrometer, die wegen
ihrer extrem guten Au

osung f

ur sehr spezielle Fragestellungen zur Verf

ugung stehen.
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Probe
Monochromator Analysator
Detektor
Neutronenleiter
A5
A2 = 2A1
A3
A1 A6 = 2A5
A4
kfki
Abbildung 2.2: Schematischer Aufbau eines Drei-Achsen-Spektrometers. Die
Lage der drei Achsen ist durch Kreise dargestellt. k
i
bezeichnet den einfal-
lenden, monochromatischen Neutronenstrahl und k
f
charakterisiert die ge-
streuten Neutronen. Durch Wahl der Winkel A1 bis A6 k

onnen an allen drei
Achsen die Streubedingungen deniert werden.
Der Monochromator dient dazu, aus dem von der Quelle kommen-
den, polychromatischen Neutronenstrahl eine gew

unschte Wellenl

ange aus-
zuw

ahlen, d.h. mit Hilfe der Bragg-Bedingung wird ein Strahl monochro-
matischer Neutronen mit Wellenvektor k
i
erzeugt. Diese Neutronen werden
durch vielf

altige Wechselwirkungen mit der Probe in alle Raumrichtungen
gestreut. Mit A3 und A4 lassen sich Einfalls- und Streuwinkel festlegen.
Es sei angemerkt, da nur f

ur elastische Streuung A4=2A3 ist. Nachdem
mit der Wahl von A4 die Richtung von k
f
deniert wurde, werden nun am
Analysator die Winkel A5 und A6 so gew

ahlt, da die Bragg-Bedingung
f

ur eine bestimmte Energie E
f
erf

ullt ist. Damit ist auch der Betrag von
k
f
festgelegt und im Detektor werden nur die Neutronen registriert, die
mit Streuvektor Q und Energie

ubertrag E gestreut wurden. Bei einer
bestimmten Spektrometerstellung wird also die Streuintensit

at an einem
Punkt im (Q ; !)-Phasenraum gemessen. Dadurch werden Experimente an
Drei-Achsen-Spektrometern sehr aufwendig, erlauben jedoch die richtungs-
abh

angige Messung von Anregungsspektren. Ein weiterer Vorteil ist ihre
Flexibilit

at, da durch die Wahl von E
f
= E
i
auch elastische Messungen
durchgef

uhrt werden k

onnen.
Weitere Komponenten
Neben den bereits vorgestellten Hauptkomponenten Monochromator, Pro-
bentisch, Analysator und Detektor gibt es einige weitere Komponenten, die
zum Betrieb eines Drei-Achsen-Spektrometers notwendig sind:
 Die im Detektor registrierten Neutronen m

ussen nat

urlich zur Zahl
der eingefallenen Neutronen in Beziehung gesetzt werden. Diese Zahl
wird mit Hilfe eines geeichten Monitors bestimmt, der sich zwischen
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Monochromator und Probe bendet.
 Die monochromatischen Neutronen werden durch Bragg-Streuung
aus einem polychromatischen Neutronenstrahl gewonnen, weswegen
unter dem gleichen Streuwinkel auch Neutronen mit den Wellenl

angen

2
,

3
, . . . gestreut werden (Kontamination durch h

ohere Ordnun-
gen). Diese h

oherenergetischen Neutronen m

ussen mit Hilfe von Fil-
tern entfernt werden. Das sind Beryllium- oder Graphitlter, deren
Durchl

assigkeit f

ur Neutronen von der Wellenl

ange abh

angt. An kalten
Spektrometern werden vor allem Be-Filter eingesetzt, die Neutronen
mit Energien gr

oer als 5meV (k=1.55

A
 1
) absorbieren
6
.
 Da die Energien der einfallenden Neutronen nicht beliebig scharf sind
und die streuenden Kristalle eine gewisse Mosaizit

at aufweisen, besit-
zen die gestreuten Neutronen eine Divergenz, die zur Verschlechterung
der Q-Au

osung f

uhrt. Diese Divergenz kann durch den Einsatz von
Kollimatoren verringert werden. Typischerweise stehen Kollimatoren
mit 20', 40' und 60'-Kollimation zur Verf

ugung, wodurch Kompromis-
se zwischen Au

osungsverbesserung und Intensit

atsverlust realisiert
werden k

onnen. Da bei Verwendung eines horizontal fokussierenden
Analysators keine Kollimatoren benutzt werden k

onnen, kommt zwi-
schen Analysator und Detektor eine Blende zum Einsatz.
Es sei kurz darauf verwiesen, da f

ur die Drei-Achsen-Spektrometer
verschiedene Monochromatoren und Analysatoren zur Verf

ugung stehen.
Bei kalten Spektrometern bestehen beide Komponenten standardm

aig aus
Graphitkristallen. Bei thermischen Ger

aten kommen f

ur h

ohere Neutronen-
energien auerdem Kupfer-Monochromatoren zum Einsatz. An einigen In-
strumenten stehen auch Silizium-Monochromatoren und -Analysatoren zur
Verf

ugung, die eine sehr gute Au

osung gew

ahrleisten. Auerdem ist bei Si-
lizium die Streuung zweiter Ordnung ausgel

oscht, so da auf Filter verzich-
tet werden kann. Schlielich verwendet man f

ur die Arbeit mit polarisierten
Neutronen Heusler-Kristalle (mit Permanentmagneten), deren Streuinten-
sit

at von der Spinrichtung der Neutronen abh

angt. Durch Kr

ummung des
Monochromators oder Analysators l

at sich der Neutronenstrahl vertikal
oder horizontal fokussieren, was zu Intensit

atsgewinn f

uhrt.
2.2.3 Durchf

uhrung der Experimente
Die in dieser Arbeit vorgestellten Ergebnisse wurden aus Experimenten
an den kalten Drei-Achsen-Spekrometern IN12, IN14 (beide Institut Laue-
Langevin, Grenoble), 4F2 (Laboratoire Leon Brillouin, Saclay) und V2
(Hahn-Meitner-Institut, Berlin) gewonnen. An allen Spektrometern wurde
6
Um eine hohe Durchl

assigkeit des Filters f

ur Neutronen mit Energien bis 5meV zu
gew

ahrleisten, mu das Beryllium auf Stickstotemperatur gek

uhlt werden.
2.2. Drei-Achsen-Spektrometrie 33
mit konstanter Endenergie gearbeitet, d.h. jk
f
j wurde bei Werten zwischen
1.3

A
 1
und 1.64

A
 1
konstant gehalten und die Energie der einfallenden
Neutronen wurde entsprechend dem Energie

ubertrag variiert (Konstant-k
f
-
Modus). Diese Verfahrensweise hat den Vorteil, da die gemessenen Signale
symmetrisch sind. H

alt man dagegen jk
i
j konstant und variiert k
f
, so lie-
fern die Konstant-Q-Scans asymmetrische Signale, da das Streuverm

ogen
des Analysators energieab

angig ist. Die Energieabh

angigkeit des Streu-
verm

ogens des Monochromators (und damit der Fludichte der einfallenden
Neutronen) braucht im Konstant-k
f
-Modus nicht ber

ucksichtigt zu werden,
da die Dauer einer Messung auf die Zahl der einfallenden Neutronen bezogen
wird und sich der Monitor zwischen Monochromator und Probe bendet.
Filter und Kollimation
Im Konstant-k
f
-Modus bendet sich der Filter zwischen Probe und Ana-
lysator. An den Spektrometern IN14 und V2 wurde jeweils ein Be-Filter
(jk
f
j  1.55

A
 1
) verwendet. Am Spektrometer 4F2 kam ein Graphitlter
(jk
f
j=1.64

A
 1
) zum Einsatz, w

ahrend am IN12 kein Filter notwendig war,
da die Kontamination durch h

ohere Ordnungen bereits durch den langen,
leicht gekr

ummten Neutronenleiter stark reduziert wird.
An allen Instrumenten wurde mit vertikal fokussierendem Graphit-
Monochromator und einem 40'- oder 60'-Kollimator zwischen Monochro-
mator und Probe gearbeitet. Bis auf wenige Ausnahmen wurde auch der
Graphit-Analysator in fokussierender Geometrie (horizontal) verwendet.
Endenergie und Au

osung
Bei der Wahl der konstanten Endenergie mu ein Kompromi zwischen
Au

osung, Intensit

at, Q-

Ubertrag und Arbeitsbereich des Filters gefunden
werden. Dabei nehmen Intensit

at und m

oglicher Q-

Ubertrag mit steigen-
dem jk
f
j zu, w

ahrend sich die Au

osung verschlechtert. Da die Au

osung
an kalten Spektrometern i.A. ohnehin gut ist, wurde Wert auf hohe Inten-
sit

at und groen Q-

Ubertrag gelegt. Bei Einsatz eines Be-Filters wird des-
halb mit jk
f
j=1.5

A
 1
gearbeitet. Das entspricht bei untersuchten Ener-
gie

ubertr

agen von maximal 2meV einer Einfallsenergie von etwa 6.7meV
(jk
i
j  1.8

A
 1
).
Da am IN12 die Einschr

ankung durch den Filter wegf

allt, wurde gele-
gentlich auch mit jk
f
j=1.8

A
 1
gearbeitet. Damit kommt man bei einem
Energie

ubertrag von etwa 1.5meV in den Bereich maximaler Intensit

at, wo-
bei die Signalbreite allerdings deutlich zunimmt.
Optimierung der Messung
Durch die jeweilige Konguration des Spektrometers wird die Au

osungs-
funktion festgelegt, die i.A. die Form eines Ellipsoids hat. In Abb. 2.3 ist
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die Abh

angigkeit der Energieau

osung ÆE und der Q-Au

osung ÆQ von der
Form des Ellipsoids schematisch dargestellt. Dabei kann die Intensit

at des
Signals als proportional zum Volumen des Ellipsoids angesehen werden. Es
ist ersichtlich, da unter der Voraussetzung konstanter Intensit

at die Ver-
besserung des einen Parameters zur Verschlechterung des anderen f

uhrt.
Sollen Energie- und Q-Au

osung gleichzeitig verbessert werden, mu man
auf Intensit

at verzichten.
Γ-q +qE
ne
rg
ie
üb
er
tra
g
Impulsübertrag
Auflösungsellipsoid
δEsδEs
δE
δQsδQ
Abbildung 2.3: Die Abh

angigkeit der Energie- und Q-Au

osung (ÆE bzw.
ÆQ) von der Form des Au

osungsellipsoids (links). Schematische Darstel-
lung von Konstant-E- und Konstant-Q-Scans (Mitte). Optimierung der
Energieau

osung durch fokussierende Messung (rechts). ÆE
s
und ÆQ
s
be-
zeichnen die Breite des gemessenen Signals im Energie- bzw. Q-Raum.
Aufgrund begrenzter Mezeit, schwacher Wechselwirkungen und er-
forderlicher Statistik mu jedoch die maximal m

ogliche Intensit

at ange-
strebt werden. Der beste Kompromi zwischen Intensit

at, Energie- und
Q-Au

osung ist immer auch vom Gegenstand des Experiments abh

angig.
Auerdem kann man durch Beachten einiger Regeln auch mit relativ ausge-
dehnten Ellipsoiden gut aufgel

oste Signale beobachten.
Bei der Messung von Dispersionszweigen bieten sich bei steilen Anstie-
gen Konstant-E-Scans an, w

ahrend ache Zweige mit Konstant-Q-Scans ge-
messen werden. Bei Konstant-E-Scans wird bei konstant gehaltenem Ener-
gie

ubertrag der Streuvektor variiert und bei Konstant-Q-Scans wird der
Energie

ubertrag bei konstantem Streuvektor ver

andert. Beide Methoden
sind in Abb. 2.3 veranschaulicht.
Auerdem unterscheidet man zwischen fokussierender und defokussie-
render Messung. Dabei wird die Lage des Au

osungsellipsoides relativ zum
Dispersionszweig betrachtet. Entsprechend der Denition des reziproken
Raumes (siehe auch Kap. 3) kann eine Anregung an der Stelle Q = G+ q,
wobei G ein reziproker Gittervektor ist, auch an der Stelle Q
0
= G  q ge-
messen werden, wobei sich die Lage des Zweiges bez

uglich des Au

osungs-
ellipsoides

andert (siehe Abb. 2.3).
Kapitel 3
Beschreibung der
magnetischen
Wechselwirkungen
Nachdem in Kapitel 1 die zu untersuchende Substanz und in Kapitel 2 die
f

ur die Untersuchung geeignete Methode vorgestellt wurden, soll nun auf
die magnetischen Wechselwirkungen in NdCu
2
eingegangen werden. Dazu
wird zuerst die Art der magnetischen Kopplung diskutiert. Des weiteren
wird gekl

art, was eine Spinwelle ist und wie man diese beschreiben kann.
Unter Punkt 3.2 werden dann die Prinzipien der Theorie vorgestellt, die zur
Beschreibung der magnetischen Kopplung in NdCu
2
Anwendung ndet.
3.1 Magnetische Kopplung und Anregungen
3.1.1 RKKY-Wechselwirkung
Im Abschnitt 1.1

uber die Seltenen Erden wurde bereits der Aufbau der
Elektronenh

ulle beschrieben. Daraus ergab sich, da die 4f-Elektronen, die
f

ur den Magnetismus verantwortlich sind, stark lokalisiert und durch die
5s- und 5p-Schale gut abgeschirmt sind. Deshalb kommt es nicht zu ei-
ner direkten Austauschwechselwirkung. Da jedoch die Wellenfunktionen der
Leitungselektronen

uber den ganzen Kristall
"
verschmiert\ sind,

uberlap-
pen sie die 4f-Wellenfunktionen. Die lokalisierten magnetischen Momente
der Seltenen-Erd-Ionen polarisieren somit das sie umgebende Leitungselek-
tronengas, welches wiederum an die magnetischen Momente benachbarter
Ionen koppelt. Damit erh

alt man eine Kopplung der lokalisierten Momente

uber die Leitungselektronen. Diese indirekte Austauschwechselwirkung wird
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als RKKY-Wechselwirkung bezeichnet
1
. Erste ausf

uhrliche Rechnungen f

ur
den Fall der Seltenen-Erd-Metalle ndet man in [Liu,61] und [Kaplan,63].
Ausgangspunkt zur Beschreibung dieser Wechselwirkung ist die Betrach-
tung der Kopplung zwischen den Leitungselektronen und den lokalisierten
Elektronen. Allerdings ist es oft m

oglich, die Leitungselektronen zu eli-
minieren und ihren Eekt durch eine eektive Kopplung der lokalisierten
4f-Momente zu ber

ucksichtigen [Fulde,86]. Das f

uhrt zu einem Hamilton-
Operator in Heisenberg-Form
^
H
eff
=  2
X
jj
0
=(j; j
0
) (J
j
 J
j
0
) ; (3.1)
wobei =(j; j
0
) das Austauschintegral der Kopplung zwischen den Gesamt-
drehimpulsen J
j
und J
j
0
der Atome an den Orten R
j
und R
j
0
ist. Diese
Rechnung ist z.B. in [Nolting,86] und [Jensen,91] ausf

uhrlich dargestellt.
Letztendlich ndet man, da die RKKY-Koppelkonstante =(j; j
0
) unter
der Annahme freier Elektronen zu einer Funktion der Form
F (x) =
sinx  x cos x
x
4
mit x = 2 jk
F
j jR
j
 R
j
0
j (3.2)
proportional ist [Nolting,86]. k
F
ist hier der Fermi-Wellenvektor. Aus
Glg. 3.2 folgt, da die Koppelkonstante in Funktion des Abstandes jR
j
 R
j
0
j
der magnetischen Ionen ein oszillatorisches Verhalten aufweist, d.h. je nach
Abstand ist die Kopplung ferro- oder antiferromagnetisch.
Bemerkenswert ist die relativ groe Reichweite der RKKY-
Wechselwirkung, die sich bei groem Abstand wie
=(j; j
0
) 
1
jR
j
 R
j
0
j
3
(3.3)
verh

alt.
1
RKKY steht f

ur Ruderman, Kittel, Kasuya, Yosida. Ruderman und Kittel hat-
ten die Kopplung von magnetischen Kernmomenten

uber die Leitungselektronen diskutiert
[Ruderman,54]. Ausgehend von Zeners phenomenologischem Modell [Zener,51] berech-
nete Kasuya die Austauschwechselwirkung zwischen Leitungselektronen und dem Spin-
moment lokalisierter d-Elektronen [Kasuya,56]. Schlielich brachte Yosida beide Wech-
selwirkungen zusammen und diskutierte anhand von Cu-Mn-Verbindungen die Rolle der
Leitungselektronen in der Austauschwechselwirkung von Mn-d-Elektronen und den Cu-
Kernspins [Yosida,57].
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3.1.2 Spinwellen
Die magnetischen Anregungen in den Seltenen-Erd-Systemen werden in drei
Gruppen eingeteilt [Stirling,87]:
 Im Grenzfall sehr schwacher Austauschkopplung sind die elementaren
magnetischen Anregungen einfach die

Uberg

ange zwischen Ein-Ionen-
Kristallfeldniveaus. Diese Anregungen sind praktisch nicht-dispersiv,
also Q-unabh

angig.
 Haben Kristallfeld- und Austauschwechselwirkung vergleichbare Ener-
gien (das ist bei den leichten Seltenen Erden der Fall), kommt es zu
kollektiven Anregungen in Form von Linearkombinationen von Ein-
Ionen-

Uberg

angen mit einer Phasenbeziehung. Diese Anregungen wer-
den auch magnetische Excitonen genannt.
 Im Grenzfall starker Austauschwechselwirkung und schwacher Kri-
stallfelder (gilt f

ur die schweren Seltenen Erden) ndet man Standard-
Spinwellen-Anregungen.
Allerdings sind die

Uberg

ange zwischen diesen Einteilungen ieend. So ist
es oft schwierig, zwischen magnetischen Excitonen und Spinwellen zu unter-
scheiden. Spinwellen werden von der Pr

azession magnetischer Momente in
einem Magnetfeld abgeleitet. Dabei sind die beiden transversalen Kompo-
nenten des Moments korreliert, was nur unter Brechung der Zeitumkehrsym-
metrie m

oglich ist
2
[Jensen,91]. Spinwellen sind somit magnetische An-
regungen in Verbindung mit der gebrochenen Zeitumkehrsymmetrie einer
magnetisch geordneten Phase. Obwohl Neodym als leichte Seltene Erde zur
zweiten der oben beschriebenen Gruppen geh

ort, tragen die magnetischen
Anregungen in den kommensurablen magnetischen Phasen von NdCu
2
den
Charakter von Spinwellen und werden deshalb in dieser Arbeit allgemein als
Spinwellen bzw. Magnonen bezeichnet.
Einen

Uberblick

uber magnetische Anregungen in 4f-Systemen mit Kri-
stallfeldaufspaltung ndet man auerdem in [Fulde,86], wo sehr ausf

uhrlich
auf magnetische Kopplung, Ein-Ionen-Eekte und kollektive Ph

anomene in
metallischen 4f-Systemen eingegangen wird, bei denen die Kristallfeldauf-
spaltung in der Gr

oenordnung der magnetischen Wechselwirkungen zwi-
schen den Ionen liegt.
3.2 MF-RPA-Theorie f

ur NdCu
2
Am Ende von Abschnitt 2.1 hatte man gesehen, da die verallgemeiner-
te Suszeptibilit

at

uber das Flukuations-Dissipations-Theorem in die Streu-
2
Diese Korrelation der Transversalkomponenten wird auch als phase-locking bezeichnet.
Die Brechung der Zeitumkehrsymmetrie folgt daraus, da sich bei Zeitumkehr die Richtung
des lokalen Magnetfeldes, welches die Pr

azessionsrichtung bestimmt, nicht

andert.
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funktion eingeht und die Verbindung von Theorie und Experiment gew

ahr-
leistet. In diesem Abschnitt soll es nun darum gehen, sich einen Ausdruck
f

ur die verallgemeinerte Suszeptibilit

at zu verschaen. Daf

ur bietet sich die
MF-RPA-Theorie
3
an, deren Grundlagen deshalb kurz vorgestellt werden.
Ausgehend von dieser Theorie wird dann ein Modell f

ur NdCu
2
aufgestellt
und erl

autert.
3.2.1 Zwei-Ionen-Suszeptibilit

at aus der MF-RPA-Theorie
Die folgende Darstellung der Grundz

uge der MF-RPA-Theorie folgt wieder-
um dem Buch von J. Jensen und A.R. Mackintosh [Jensen,91].
Ausgangspunkt ist ein Hamilton-Operator, der das Kristallfeld, ein

aue-
res Magnetfeld und den Zwei-Ionen-Austausch ber

ucksichtigt:
^
H =
^
H
CEF
| {z }
Kristallfeld
+ g
B
J H
| {z }
Zeeman Term
 
1
2
X
ij
=(i; j)J
i
 J
j
| {z }
Zwei Ionen Austausch
: (3.4)
MF-N

aherung
Die MF-N

aherung besteht nun darin, die korrelierten Fluktuationen der Mo-
mente um ihre Gleichgewichtslage zu vernachl

assigen. Um den thermischen
Mittelwert hJ
i
i in Glg. 3.4 einzuf

uhren, benutzt man die Identit

at
J
i
 J
j
= (J
i
  hJ
i
i)  (J
j
  hJ
j
i) + J
i
 hJ
j
i+ J
j
 hJ
i
i   hJ
i
i  hJ
j
i : (3.5)
Vernachl

assigt man die korrelierten Fluktuationen, verschwindet der erste
Term auf der rechten Seite. Damit wurde der Ausgangs-Hamilton entkoppelt
zu einer Summe von unabh

angigen Ein-Ionen-Termen
^
H =
X
i
^
H
MF
(i) mit (3.6)
^
H
MF
(i) =
^
H
CEF
(i)   g
B
J
i
H  (J
i
 
1
2
hJ
i
i) 
X
j
=(i; j) hJ
j
i (3.7)
bei externem Feld H. Durch Einf

uhren eines eektiven Feldes
h
e
i
= g
B
H+
X
j
=(i; j) hJ
j
i (3.8)
erh

alt man schlielich
^
H
MF
(i) =
^
H
CEF
(i)  J
i
 h
e
i
+
1
2
hJ
i
i  (h
e
i
  g
B
H) : (3.9)
3
MF-RPA ist die Abk

urzung f

ur Mean Field - Random Phase Approximation. Diese
Abk

urzung ist allgemein gebr

auchlich und wird deshalb auch hier verwendet. Die deutsche
Bedeutung wird im Text erl

autert.
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F

ur eine angenommene Verteilung der hJ
j
i kann also das eektive Feld und
damit der MF-Hamilton f

ur den i-ten Gitterpunkt berechnet werden. Da-
raus wiederum erh

alt man durch Diagonalisierung die Zustandssumme Z
i
,
die Freie Energie F
i
und den Erwartungswert hJ
i
i f

ur diesen Gitterpunkt.
Diese Berechnung f

uhrt man f

ur alle verschiedenen Ionen durch und be-
kommt damit die einzelnen Werte f

ur hJ
j
i. Diese setzt man wiederum in
den Hamilton ein und wiederholt die Prozedur, bis Selbstkonsistenz erreicht
ist.
RPA
Da bei der Untersuchung magnetischer Anregungen gerade die korrelierten
Fluktuationen der Momente interessieren, wird der in der MF-N

aherung
vernachl

assigte Term wieder hinzuaddiert, und man erh

alt
^
H =
X
i
^
H
MF
(i) 
1
2
X
i6=j
=(i; j) (J
i
  hJ
i
i)  (J
j
  hJ
j
i) : (3.10)
Nun soll die lineare Antwort hJ
i
(t)i des Systems auf ein kleines, zeitabh

angi-
ges St

orfeld h
i
(t) = g
B
H
j
(t) untersucht werden. Dazu betrachtet man
Glg. 3.10 f

ur das i-te Ion und schreibt
^
H
i
(t) =
^
H
MF
(i; t)   (J
i
(t)  hJ
i
i) 
2
4
X
j
=(i; j) (J
j
(t)  hJ
j
i) + h
i
(t)
3
5
:
(3.11)
Die Dierenzen (J
j
(t) hJ
j
i) uktuieren in sichtbar unkorrelierter Weise von
Ion zu Ion und ihr Beitrag zur Summe in Glg. 3.11 ist somit klein. Im Rah-
men der RPA werden nun diese Fluktuationen vernachl

assigt, indem man
J
j
(t) durch hJ
j
(t)i ersetzt. Der Name Random Phase Approximation ergibt
sich also gerade aus der Annahme, da J
j
(t) hJ
j
(t)i durch einen zuf

alligen
Phasenfaktor beschrieben werden kann. Am besten ist diese Annahme erf

ullt
bei kleinen Fluktuationen (tiefe Temperaturen) und wenn viele Gitterpl

atze
beitragen, also in einem 3D-System mit langreichweitigen Wechselwirkun-
gen.
Setzt man diese N

aherung in Glg. 3.11 ein, bleibt J
i
(t) die einzige dyna-
mische Variable. Mit der Fourier-Transformation
hJ
i
(!)i =
Z
dt (hJ
i
(t)i   hJ
i
i) e
 i!t
(3.12)
l

at sich analog zu Glg. 3.8 ein eektives Feld
h
e
i
(!) = h
i
(!) +
X
j
=(i; j) hJ
j
(!)i (3.13)
einf

uhren und man erh

alt
^
H
i
(t) =
^
H
MF
(i; t)  J
i
(t)  h
e
i
(!) + hJ
i
i  h
e
i
(!) : (3.14)
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Die Form dieser Gleichung ist

aquivalent zu der von Glg. 3.9, kann also
ausgehend von einem Satz von hJ
j
(!)i selbstkonsistent gel

ost werden. Dabei
stellt sich die Frage, wie sich die Erwartungswerte hJ
i
(!)i in Funktion von
h
e
i
(!)

andern. Diese Abh

angigkeit wird genau durch die wie folgt denierte
Ein-Ionen-Suszeptibilit

at 
0
i
(!) beschrieben:
hJ
i
(!)i = 
0
i
(!)h
e
i
(!) : (3.15)
Diese Ein-Ionen- bzw. MF-Suszeptibilit

at l

at sich mit Hilfe der selbstkon-
sistenten L

osung der Glg. 3.9 berechnen. Aus der Diagonalisierung des MF-
Hamiltons erh

alt man die (2J+1) Eigenzust

ande jpi mit den Eigenwerten
E
p
. Das

Ubergangsmatrixelement zwischen zwei Zust

anden jpi und jp
0
i wird
mit hpjJjp
0
i bezeichnet, und n
p
ist die Besetzungszahl des p-ten Zustandes.
Die Lineare-Antwort-Theorie liefert f

ur die Komponenten des Suszeptibi-
lit

atstensors folgenden Ausdruck:

0

=
E
p
6=E
p
0
X
pp
0
hpjJ

jp
0
i hp
0
jJ

jpi
E
p
 E
p
0
  h!
(n
p
  n
p
0
)
+
E
p
=E
p
0
X
pp
0
hpjJ

jp
0
i hp
0
jJ

jpi (k
B
T )
 1
n
p
Æ
!0
: (3.16)
Es ist sofort ersichtlich, da die zweite Summe nur bei der Existenz entar-
teter Zust

ande und dann auch nur f

ur ! = 0 einen Beitrag liefert.
Die Antwort des Systems auf das St

orfeld h
i
(!) kann man aber genauso
auch mit Hilfe der Zwei-Ionen-Suszeptibilit

at (ij; !) ausdr

ucken:
hJ
i
(!)i =
X
j
(ij; !)h
j
(!) : (3.17)
Nat

urlich m

ussen beide Gleichungen f

ur alle h
j
(!) das gleiche Ergebnis lie-
fern, woraus man als Ergebnis eine Beziehung zwischen der Ein-Ionen- und
der Zwei-Ionen-Suszeptibilit

at erh

alt:
(ij; !) = 
0
i
(!)
0
@
Æ
ij
+
X
j
0
=(i; j
0
)(j
0
j; !)
1
A
: (3.18)
Schlielich kommt man mit der Fourier-Transformation
=(q) =
X
j
0
=(j; j
0
) e
 iq(R
j
 R
j
0
)
: (3.19)
zu einem Ausdruck f

ur die verallgemeinerte Suszeptibilit

at
(q; !) =
h
1  
0
(!)=(q)
i
 1

0
(!) : (3.20)
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3.2.2 Anwendung auf NdCu
2
Die Berechnung der Streufunktion und der Dispersionrelation f

ur die magne-
tischen Anregungen in NdCu
2
wurde ausgehend von der oben dargestellten
Theorie von M. Rotter durchgef

uhrt und ist in [Rotter,00] ver

oentlicht.
Um in dieser Arbeit ein vollst

andiges Bild zu geben, werden die Rechnungen
an dieser Stelle kurz nachvollzogen.
Ziel der Bem

uhungen ist, ein Modell aufzustellen, dessen Anpassung an
experimentell ermittelte Daten einen Satz von magnetischen Kopplungskon-
stanten liefert. Dazu betrachtet man die Phase F3 (siehe Abschnitt 1.2.2), in
der die magnetischen Momente durch ein

aueres Feld ferromagnetisch aus-
gerichtet sind. Das hat den Vorteil, da die magnetische Einheitszelle gleich
der kristallographischen ist und somit nur zwei magnetische Ionen enth

alt.
Dementsprechend erwartet man auch nur zwei Dispersionszweige im mag-
netischen Anregungsspektrum, wodurch die Rechnung vereinfacht und der
experimentelle Zugang erleichtert wird. Wird Glg. 3.20 nun auf NdCu
2
an-
gewendet, erh

alt man f

ur die zweiatomige Basis
(Q; !) =
2
6
6
4
0
B
@

0
(!) 0
0 
0
(!)
1
C
A
 1
 =(Q)
3
7
7
5
 1
: (3.21)
F

ur 
0
(!) wird die MF-Suszeptibilit

at entsprechend Glg. 3.16 verwendet.
Da bei tiefen Temperaturen nur der Grundzustand besetzt ist, erfolgt die
Summation

uber die beiden Niveaus j+i und j i des vom Molekularfeld
aufgespaltenen Grundzustandsdubletts. Die Energien E
+
und E
 
dieser Ni-
veaus berechnen sich aus
E

 E
0
=  g
J

B
hjJ
b
ji

1

2
B
e

B
e
; (3.22)
wobei man B
e
aus Glg. 3.8 und dem Satz der in der MF-N

aherung selbst-
konsistent bestimmten hJ
i
i erh

alt. E
0
ist die Grundzustandsenergie ohne
Magnetfeld und der Faktor  ber

ucksichtigt den Beitrag des ersten angereg-
ten Dubletts zum magnetischen Moment des Grundzustandes (siehe [Loe-
wenhaupt,96]). Die Energiedierenz zwischen beiden Niveaus sei
 = E
+
 E
 
: (3.23)
Die

Ubergangsmatix-Elemente zwischen beiden Niveaus werden wie folgt
deniert:
A = h+jJ
a
j i (3.24)
M = hjJ
b
ji (3.25)
C = h+jJ
c
j i : (3.26)
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Schlielich ben

otigt man noch die thermischen Besetzungszahlen n
+
und n
 
mit
n

=
1
1 + e
=k
B
T
(3.27)
und ihre Dierenz n = n
 
  n
+
. Damit erh

alt man folgenden Ausdruck f

ur

0
(!):

0
(!) =
0
B
B
B
B
B
B
@
2nA
2


2
 h
2
!
2
0
2nACh!

2
 h
2
!
2
0 
0
bb
0
 
2nACh!

2
 h
2
!
2
0  
2nC
2


2
 h
2
!
2
1
C
C
C
C
C
C
A
: (3.28)
Um Glg. 3.21 anwenden zu k

onnen, mu nun noch =(Q) bestimmt werden.
Dazu unterteilt man die Kristallstruktur in zwei Untergitter, die jeweils von
den Nd
3+
-Ionen an

aquivalenten Positionen gebildet werden. Die magneti-
sche Kopplung wird dann von zwei Tensoren beschrieben, von denen der
eine (=
S
(Q))

uber die Ionen in ein und demselben Untergitter summiert
und der andere (=
D
(Q)) die Kopplung zwischen Ionen verschiedener Unter-
gitter ber

ucksichtigt. Fat man beide Tensoren zusammen, ergibt sich f

ur
die Austauschkopplung
=(Q) =
0
B
@
=
S
(Q) =
D
(Q) e
iQ(r
1
 r
2
)
=

D
(Q) e
 iQ(r
1
 r
2
)
=
S
(Q)
1
C
A
(3.29)
mit den beiden Fourier-Transformierten
=
S
(Q) =
X
j
i;j 2 gleiches Untergitter
=(i; j) e
 iQ(R
i
 R
j
)
(3.30)
=
D
(Q) =
X
j
i;j 2 verschiedene Untergitter
=(i; j) e
 iQ(R
i
 R
j
)
: (3.31)
Dabei bezeichnen die R
i
die Positionen der Nd
3+
-Ionen und (r
1
  r
2
) be-
schreibt die relative Lage der beiden Untergitter zueinander.
Durch Zerlegung der verallgemeinerten Suszeptibilit

at in Real- und
Imagin

arteil kommt man unter Verwendung des Fluktuations-Dissipations-
Theorems (Glg. 2.15) und Glg. 2.11 schlielich zu einem Ausdruck f

ur
den doppelt dierentiellen Wirkungsquerschnitt der inelastischen Neutro-
nenstreuung in der ferromagnetisch induzierten Phase F3 von NdCu
2
:
d
2

d
dE
=
K
1  e
 h!=k
B
T
X
:::kartes: Komp:
ss
0
:::Untegitter Indizes

00

ss
0
(Q; !) e
 iQ(r
s
 r
s
0
)
(Æ

 
^
Q

^
Q

)
(3.32)
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mit K = N
jk
f
j
jk
i
j
1

(r
0
)
2
e
 2W (Q)
j
1
2
gF (Q)j
2
:
Die Pole dieses Streuquerschnitts entsprechen den magnetischen Anre-
gungsenergien, derenQ-Abh

angigkeit die Spinwellen- bzw. Magnonendisper-
sionsrelation ist. Die Intensit

aten I
1
und I
2
der erwarteten zwei Anregungen
!
1
(Q) und !
2
(Q) erh

alt man aus der Berechnung der Residua des Streu-
querschnitts.
In den Ausdruck in Glg. 3.32 sind auer den N

aherungen der MF-RPA-
Theorie und der Beschr

ankung auf das Grundzustandsdublett keine weite-
ren Annahmen eingeossen. Um den mathematischen Formalismus jedoch
handhabbarer zu machen, sollen nun noch einige Vereinfachungen betrachtet
werden. Der Austauschtensor =(i; j) hat im allgemeinsten Fall die Form
=(i; j) =
0
B
@
=
aa
=
ab
=
ac
=
ba
=
bb
=
bc
=
ca
=
cb
=
cc
1
C
A
: (3.33)
Aus Symmetriebetrachtungen lassen sich Bedingungen f

ur einzelne Kompo-
nenten dieses Tensors nden. F

ur eine Austauschwechselwirkung zwischen
Ionen, die sich nur durch eine Translation in c-Richtung unterscheiden, ver-
schwinden z.B. alle Nebendiagonalelemente (aufgrund der Spiegelsymme-
trie der ac- und bc-Ebenen). Andere Richtungen der Austauschwechselwir-
kung lassen solche Vereinfachungen allerdings nicht zu. In der Rechnung f

ur
NdCu
2
wurden dennoch alle Nebendiagonalelemente vernachl

assigt, um zu
kurzen, analytischen Ausdr

ucken f

ur die magnetischen Anregungsenergien
zu kommen. Es sei aber darauf hingewiesen, da dieser Ansatz zu vereinfa-
chend sein kann, um die experimentellen Ergebnisse detailliert zu beschrei-
ben.
Eine zweite, sehr einleuchtende Vereinfachung ergibt sich aus den un-
ter Punkt 1.2.1 besprochenen Eigenschaften der Kristallstruktur. Abb. 1.5
veranschaulichte die Verwandtschaft der orthorhombischen Struktur von
NdCu
2
zu einer hexagonalen Kristallstruktur, wobei die orthorhombische
b-Achse der hexagonalen Achse entspricht. Man geht nun davon aus, da
die Austauschwechselwirkungen auf solch eine Verzerrung des hexagona-
len Gitters nicht empndlich sind und die magnetische Kopplung der Mo-
mente innerhalb der ac-Ebene isotrop ist, woraus =
aa
= =
cc
folgt. Im
weiteren wird deshalb die Notation =
S
(Q) = =
aa
S
(Q) = =
cc
S
(Q) und
=
D
(Q) = =
aa
D
(Q) = =
cc
D
(Q) benutzt. Unter der Annahme hexagonaler Sym-
metrie sind die verschiedenen Arten der n

achsten Nachbarn in Abb. 3.1
dargestellt.

Aquivalente Pl

atze hinsichtlich der orthorhombischen Symme-
trie sind durch gleiche Zahlen gekennzeichnet.
Mit diesen Vereinfachungen ist es m

oglich, folgenden analytischen Aus-
druck f

ur den Neutronenstreuquerschnitt der magnetischen Anregungen zu
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Abbildung 3.1: Die verschiedenen Arten der bilinearen Austauschwechselwir-
kungen unter der Annahme einer hexagonalen Symmetrie der magnetischen
Kopplung.

Aquivalente Pl

atze hinsichtlich der orthorhombischen Symmetrie
sind durch gleiche Zahlen gekennzeichnet.
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gewinnen:
d
2

d
dE
=
2Kn
1  e
 h!=k
B
T
Im
 
fh
2
!
2
+ g
h
4
(!
2
1
  !
2
)(!
2
2
  !
2
)
!
(3.34)
mit
f = (1 
^
Q
2
a
)A
2
(Re(v)  s)  (1 
^
Q
2
c
)C
2
(Re(u)  r)
g = (1 
^
Q
2
a
)A
2
(s
2
  v
?
v)[r +Re(u)]
 (1 
^
Q
2
c
)C
2
(r
2
  u
?
u)[s+Re(v)]
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Die daraus berechnete Spinwellendispersionsrelation in der Phase F3 lautet
(h!
1=2
)
2
=
n
  2nA
2
[=
S
(Q) j=
D
(Q)j]
on
+ 2nC
2
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S
(Q) j=
D
(Q)j]
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(3.35)
Die entsprechenden Intensit

aten der beiden Anregungen ergeben sich aus
der Gleichung
I
1=2
=
Kn
2h!
1=2
(1  e
 h!
1=2
=k
B
T
)

1
Re[=
D
(Q)]
j=
D
(Q)j


n
(1 
^
Q
2
a
)A
2
(s jvj)  (1 
^
Q
2
c
)C
2
(r  juj)
o
: (3.36)
Die Komponenete =
aa
(Q) (= =
cc
(Q)) des Austauschtensors =(Q) kann
nun durch die Anpassung von Glg. 3.35 an die in der Phase F3 experimen-
tell ermittelten Werte h!
1=2
(Q) bestimmt werden. Die Komponente =
bb
(Q)
l

at sich auf diese Weise nat

urlich nicht bestimmen, da die magnetischen
Momente in b-Richtung zeigen und 
bb
0
in Glg. 3.28 f

ur ! 6= 0 Null ist.
3.2.3 Bestimmung von =
bb
Ein m

oglicher Zugang zur Bestimmung der Komponente =
bb
des Austausch-
tensors ergibt sich aus der Berechnung des magnetischen Phasendiagramms.
Diese Vorgehensweise ist in [Loewenhaupt,96] ausf

uhrlich dargestellt und
soll hier nur kurz angerissen werden.
Ausgangspunkt ist wiederum die MF-Theorie, in der die Kopplung der
ferromagnetischen bc-Ebenen in den Phasen AF1, F1, F2 und F3 bei T=0
betrachtet wird. Dabei ist der Faktor  (Glg. 3.22) gleich Null, es ist also
nur das Grundzustandsdublett besetzt und hM
i
i ist das S

attigungsmoment
der Atome in der i-ten bc-Ebene. An jedem dieser Atome produziert die
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Umgebung ein Molekularfeld entsprechend Glg. 3.8. Damit l

at sich f

ur die
Spinanordnungen in den einzelnen magnetischen Phasen die magnetische
Freie Energie in Abh

angigkeit eines

aueren Magnetfeldes berechnen:
f(B
ext
) =  
1
2
N
X
i;j
=(i  j)
hJ
i
ihJ
j
i
N
 
N
X
i
hM
i
B
ext
i
N
: (3.37)
N ist hier die Anzahl der bc-Ebenen im Kristall. Betrachtet man die mag-
netische Kopplung bis zum 6. n

achsten Nachbarn, so m

ussen die =(i  j) f

ur
i  j = 0; : : : ;6 bestimmt werden.
Die Gleichungen zur magnetischen Freien Energie in den Phasen AF1
bis F3 k

onnen

uber die kritischen Magnetfelder B
c1
bis B
c3
der drei Pha-
sen

uberg

ange miteinander verkn

upft werden, an denen die Freie Energie der
benachbarten Phasen gleich sein mu. Man ndet also
f
AF1
(B
c1
) = f
F1
(B
c1
)
f
F1
(B
c2
) = f
F2
(B
c2
) (3.38)
f
F2
(B
c3
) = f
F3
(B
c3
) :
Eine weitere Bedingung f

ur die Kopplungsparameter ergibt sich aus der
Ordnungstemperatur T
N
und schlielich fordert man noch, da die Fourier-
Transformierte =(q) der Kopplungskonstanten an der Stelle des Ordnungs-
vektors  der Null-Feld-Phase AF1 ein Maximum hat. Die Absch

atzung des
Wertes f

ur =(q=0) liefert eine sechste Bedingung, und so kann durch Varia-
tion des 6. n

achsten Nachbarn ein Satz von Kopplungsparametern gefunden
werden, der die

Uberg

ange im magnetischen Phasendiagramm von NdCu
2
recht gut beschreibt. Die in [Loewenhaupt,96] angegebenen Werte sind
=(0) = +5:698 10
 2
meV
=(1) =  1:143 10
 2
meV
=(2) = +0:547 10
 2
meV
=(3) = +1:274 10
 2
meV
=(4) =  0:361 10
 2
meV
=(5) =  1:190 10
 2
meV
=(6) =  0:745 10
 2
meV
=(q = 0) = +2:462 10
 2
meV
Daraus ergibt sich f

ur ein

aueres Magnetfeld von B
ext
=3T eine Aufspal-
tung des Grundzustandsdubletts von =0.861meV. Dieses Ergebnis wird
in Glg. 3.35 als Startwert f

ur die Anpassung des Modells an die gemessene
Spinwellendispersion verwendet.
3.2. MF-RPA-Theorie f

ur NdCu
2
47
Abschlieend ist anzumerken, das die Betrachtung der magnetischen
Kopplung bis zum 6. n

achsten Nachbarn nicht ausreichend ist, um alle De-
tails der magnetischen Ordnung im (H
b
,T )-Phasendiagramm zu beschrei-
ben. Die Berechnung der magnetischen freien Energie unter Verwendung
der Parameter =(0) bis =(6) liefert f

ur den Feldbereich zwischen B
c2
und
B
c3
eine ferrimagnetische Spinstruktur mit nur 10 bc-Ebenen, deren freie
Energie niedriger ist als die der Phase F2. Dieser Widerspruch kann nur
durch Ber

ucksichtigung der magnetischen Kopplung bis zum 12. n

achsten
Nachbarn aufgehoben werden [Rotter,00-2]. Die Notwendigkeit der Be-
trachtung l

angerreichweitiger Kopplungen wird bereits anhand der obigen
Austauschkonstanten deutlich: die f

ur eine korrekte Beschreibung zu for-
dernde Konvergenz der Parameter =(i) l

at sich in der Kopplung bis zum
6. n

achsten Nachbarn noch nicht erkennen.
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Kapitel 4
Magnetische Anregungen in
NdCu
2
In diesem Kapitel werden die in verschiedenen Phasen gemessenen magne-
tischen Anregungsspektren vorgestellt. Dabei wird besonders auf die Phase
F3 eingegangen, f

ur die das unter Punkt 3.2 besprochene Modell entwickelt
wurde. Man wird sehen, inwieweit das Modell die experimentellen Ergeb-
nisse beschreibt und ob die f

ur NdCu
2
gefundenen Ergebnisse auf andere
Verbindungen der RCu
2
-Reihe

ubertragbar sind. Ein besonderes Merkmal
der Spinwellendispersionen ist die Energiel

ucke, deren Eigenschaften unter
Punkt 4.3 beschrieben werden.
Bevor auf die konkreten experimentellen Ergebnisse eingegangen wird,
ist es jedoch notwendig, einige Bemerkungen zur Notation zu machen und
im Zusammenhang damit die erste Brillouin-Zone von NdCu
2
vorzustel-
len. Desgleichen ist es angebracht, an dieser Stelle eine Beschreibung der
verwendeten Proben zu geben.
Notation im reziproken Raum Auf Denition und Konstruktion
des reziproken Raums und der ersten Brillouin-Zone (1.BZ) soll hier
nicht eingegangen werden. Stattdessen wird in Abb. 4.1 die 1.BZ f

ur das
orthorhombisch-raumzentrierte Kristallgitter von NdCu
2
gezeigt. In dieser
Abbildung sind die Hauptsymmetrierichtungen und deren Bezeichnung ent-
sprechend der allgemein

ublichen Notation [Miller,67] eingetragen. Her-
vorzuheben ist, da man ausgehend vom  -Punkt entlang aller drei Raum-
richtungen den Punkt X ndet. Das heit, da die Stellen q=X=(1 0 0),
(0 1 0) und (0 0 1) zueinander

aquivalent sind (allerdings heit das nicht, da
Neutronenmessungen an diesen Stellen das gleiche Ergebnis liefern m

ussen).
Deshalb bietet es sich an, die Spinwellendispersion nicht nur bis zum Rand
der 1.BZ zu betrachten, sondern die Darstellung bis zum X-Punkt zu erwei-
tern (Man spricht dann von einem erweiterten Schema).
In den vorangegangenen Kapiteln wurde bereits der Begri des Wellen-
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Abbildung 4.1: Die 1.BZ f

ur das orthorhombisch-raumzentrierte Kristallgit-
ter von NdCu
2
.
vektors Q (als

aquivalent zum Impuls hQ) eingef

uhrt und benutzt. Dazu sei
noch angemerkt, da die Komponenten eines Wellenvektors mit den Mil-
lerschen Indizes (h k l) bezeichnet werden. Mitunter tauchte schon die Be-
zeichnung q auf, die mit Q

uber die Beziehung Q=G+q zusammenh

angt,
wobei G ein reziproker Gittervektor ist. q wird als reduzierter Wellenvektor
bezeichnet und hat in NdCu
2
die Eigenschaft, da h; k; l  1 gilt. Damit
kann jedem Q ein Vektor q im erweiterten Schema der 1.BZ zugeordnet wer-
den. In Abb. 4.2 sind die a

b

- und die a

c

-Ebene im reziproken Raum dar-
gestellt. In diesen beiden Ebenen sind die Neutronenstreuexperimente durch-
gef

uhrt worden. Dabei lassen die kalten Drei-Achsen-Spektrometer nur einen
sehr begrenzten Q-

Ubertrag zu. In Abb. 4.2 sind Beispiele f

ur Raumrich-
tungen eingezeichnet, entlang derer die magnetischen Anregungen gemessen
wurden. Allerdings ist man ohnehin bestrebt, bei kleineren Q-Werten zu
messen, da der Formfaktor F (Q) mit steigendem Betrag des Wellenvektors
abf

allt (im Gegensatz zu Phononen!).
Die Proben Bis auf zwei Experimente wurden alle Messungen an ein
und demselben NdCu
2
-Einkristall durchgef

uhrt. Er hat die Form eines Qua-
ders mit einer Gr

oe von 5 7:5  5:2mm
3
und wurde aus einem nach der
Czochralski-Methode hergestellten Einkristall herausgeschnitten. Dabei
liegt die b-Richtung parallel zur langen Kante. Die in [Loewenhaupt,95]
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Abbildung 4.2: Die a

b

- und die a

c

-Ebene im reziproken Raum. Die Krei-
se bezeichnen jeweils einen  -Punkt, wobei an den mit vollen Kreisen dar-
gestellten Stellen Kernreexe auftreten. An den Stellen der oenen Kreise
sollten die Kernreexe in der CeCu
2
-Struktur ausgel

oscht sein.
und [Loewenhaupt,96] beschriebenen Experimente zu den magnetischen
Strukturen wurden bereits an diesem Kristall durchgef

uhrt.
Ein zweiter, etwas gr

oerer NdCu
2
-Einkristall wurde am 4F2-
Spektrometer in Saclay verwendet. Er wurde nach demselben Verfahren her-
gestellt und so geschlien, da an einer Ecke des Kristalls die drei Kanten
miteinander rechte Winkel bilden und jeweils zu einer der Gitterachsen pa-
rallel sind. Dieser Kristall wurde noch einmal am IN12 in Grenoble benutzt,
aber hier wie auch am 4F2 nur f

ur Messungen ohne

aueres Magnetfeld.
Bei allen Experimenten wurden zu Beginn die Gitterparameter bei tie-
fen Temperaturen (T  2K) bestimmt. Beide Kristalle lieferten die Werte
a=4.385 (6)

A, b=6.994 (4)

A und c=7.385 (6)

A, die gut mit den Li-
teraturwerten

ubereinstimmen [z.B. Gratz,93]. Leichte Abweichungen der
Parameter bei verschiedenen Messungen erkl

aren sich aus unterschiedlich
gut justierten Spektrometern.
4.1 Spinwellen in der Phase F3
Wie im Abschnitt

uber die magnetischen Strukturen in NdCu
2
beschrieben,
sind in der Phase F3 alle magnetischen Momente durch ein

aueres Feld von
mindestens 2.7 T in b-Richtung ausgerichtet. Bei einer solchen ferromagneti-
schen Anordnung ist die magnetische Einheitszelle gleich der kristallographi-
schen und man erwartet entsprechend den zwei Nd-Ionen in der primitiven
Elementarzelle zwei Dispersionszweige im Anregungsspektrum
1
.
1
In Analogie zu den Phononen wird dabei oft zwischen akustischen und optischen
Moden unterschieden. Eine Denition ndet sich z.B. in [B

uhrer,73]. Danach sind f

ur
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Der Groteil der Messungen zur Spinwellendispersion in der Pha-
se F3 wurde am Spektrometer IN12 durchgef

uhrt. Daf

ur stand ein 6T-
Vertikalmagnet (Oxford) zur Verf

ugung, mit dem Messungen in der ac-
Ebene m

oglich sind. Desweiteren wurde ein 5 T-Horizontalmagnet (Oxford)
benutzt, der Messungen in der ab-Ebene erlaubt. Dieser Horizontalmagnet
konnte jedoch nur eingeschr

ankt benutzt werden, da aufgrund seines Kon-
struktionsprinzips (vier Fenster f

ur ein- und ausfallende Neutronen) nur ein
geringer Q-Bereich zug

anglich war. Zur Vervollst

andigung des Anregungs-
spektrums haben Experimente an den Spektrometern IN14 und V2 beige-
tragen, an denen ein neuentwickelter 4 T-Horizontalmagnet (Oxford) zum
Einsatz kam. Dieser Magnet besitzt lediglich zwei
"
tote\ Winkel (sog.
"
blind
spots\) von jeweils 15 bis 20
Æ
Ausdehnung, wodurch sich der zug

angliche Q-
Bereich betr

achtlich vergr

oert.
4.1.1 Kontaminationen
Bevor die eigentlichen Meergebnisse vorgestellt werden, soll noch kurz auf
das Problem der Interpretation der gemessenen Anregungen eingegangen
werden. In der Regel wurden Konstant-Q-Scans durchgef

uhrt, wobei man
entsprechend der Zahl von Nd
3+
-Ionen in der magnetischen Einheitszelle
und in Abh

angigkeit des Wellenvektor

ubertrags Q eine bestimmte Anzahl
von inelastischen Signalen erwartet. Allerdings wird bei der Messung eines
Punktes im (Q; !)-Raum immer

uber einen bestimmten Bereich (ÆQ; Æ!)
integriert, so da mitunter neben den gew

unschten Signalen noch Kontami-
nationen auftreten k

onnen. Diese Kontaminationen haben ihren Ursprung
oft in Kristallfehlern, k

onnen aber auch spektrometerbegingt sein.
Durch eine Ver

anderung des

aueren Magnetfeldes l

at sich pr

ufen, ob ei-
ne gemessene Anregung magnetischen Ursprungs ist. Entsprechend Glg. 3.4
liefert ein ver

andertes Magnetfeld einen ver

anderten Zeeman-Beitrag zur
Energie, was sich in einer Verschiebung des inelastischen Signals

auert. In
Abb. 4.3 ist dieses Verfahren veranschaulicht. Die Konstant-Q-Scans bei
Q=(0.35 0 2) zeigen, da sich beide Signale bei einer Erh

ohung des

aueren
Feldes von 
0
H
b
=3T auf 4T zu h

oheren Energien verschieben. Daraus l

at
sich f

ur beide Anregungen ein magnetischer Ursprung ableiten. Betrachtet
man dagegen die Scans bei Q=(0 0 1), so zeigt sich, da nur die st

arkere
der beiden bei 3T gemessenen Anregungen einer Spinwelle in der Phase
F3 entspricht. Die schw

achere Anregung ist bei 6 T entweder verschwun-
den oder wird

uberlagert und ist demzufolge nicht-magnetischen Ursprungs.
Man wird sehen, da dieses Ergebnis f

ur die Interpretation der Medaten
Bedeutung hat.
R

uhrt eine Kontamination von einem anderen Kristalliten her, kann sie
nat

urlich auch magnetischen Ursprungs sein. Allerdings sollte so ein Signal
q=0 die Momentpr

azessionen in den beiden Untergittern entweder in Phase (akustisch)
oder in Gegenphase (optisch).
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Abbildung 4.3: Magnetfeldabh

angigkeit der Konstant-Q-Scans bei
Q=(0.35 0 2) und Q=(0 0 1). W

ahrend sich im linken Bild beide An-
regungen bei einer Erh

ohung des Magnetfeldes zu h

oheren Energien
verschieben, zeigt sich im rechten Bild, da nur eine der beiden Anregungen
einer Spinwelle in F3 entspricht.
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Abbildung 4.4: Messung der Anregungsenergien f

ur den reduzierten Wellen-
vektor q=(0.1 0 0) bei Q=(0 0 2)-q und Q=(0 0 2)+q. Die Magnonen sind in
beiden Scans zu sehen, w

ahrend die Kontamination (schraÆert dargestellt)
beim

Ubergang zu einem anderen Q-Wert verschwindet.
stark Q-abh

angig sein, d.h. es verschwindet oder

andert sich, wenn man
die Messung in einer anderen BZ wiederholt (Dann mu allerdings noch
gepr

uft werden, ob das Verschwinden nicht mit dem Strukturfaktor zusam-
menh

angt.). Ein Beispiel f

ur die Q-Abh

angigkeit solch einer Kontamination
ist in Abb. 4.4 gezeigt. Beide Messungen zeigen die Anregungen an der
Stelle des reduzierten Wellenvektors q=(0.1 0 0). F

ur Q=(0 0 2)-q tritt bei
E 0.7meV eine Kontamination auf, die bei Q=(0 0 2)+q verschwunden
ist. Die magnetischen Anregungen sind jedoch in beiden Scans gleicherma-
en zu sehen.
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Abbildung 4.5: Konstant-Q-Scans mit Wellenvektor

ubertr

agen (1 0 1)-q und
(1 1 0)-q. Aufgrund der Q-Abh

angigkeit des Strukturfaktors sieht man je
nach Brillouin-Zone einen anderen Dispersionszweig.
Schlielich stellt sich noch die Frage, inwieweit Phononen Signale liefern
k

onnen. In den vorliegenden Messungen l

at sich ein Beitrag durch Phono-
nen ausschlieen, da aus gitterdynamischen Messungen [Gratz,97] bekannt
ist, da sich die Existenz von Phononen f

ur den schmalen Energiebereich von
0 bis 2meV auf jqj 0.04

A
 1
beschr

ankt. Im Zweifelsfall kann durch eine
Temperaturerh

ohung

uber die magnetische Ordnungstemperatur zwischen
Magnonen und Phononen unterschieden werden.
4.1.2 Experimentelle Ergebnisse
Dispersion in a-Richtung ()
Die in Abschnitt 1.2.2 vorgestellten kommensurablen magnetischen Struk-
turen lieen sich als ferromagnetische bc-Ebenen veranschaulichen, die in
unterschiedlicher Abfolge entlang der a-Richtung gestapelt sind. Es ist also
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zu erwarten, da vorallem die Dispersionrelation in a-Richtung Aufschlu

uber die magnetische Kopplung in NdCu
2
gibt.
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Abbildung 4.6: Messung der Anregungsenergien f

ur den reduzierten Wellen-
vektor q=(0.4 0 0) in zwei verschiedenen Brillouin-Zonen. Es ist jeweils
ausschlielich eine Anregung zu sehen.
Um ein m

oglichst detailliertes Bild zu bekommen, wurden die magne-
tischen Anregungen in mehreren Brillouin-Zonen gemessen. Dabei pro-
tiert man von der Q-abh

angigen

Anderung des magnetischen Strukturfak-
tors, wodurch je nach gew

ahlter BZ der eine oder der andere Dispersions-
zweig eine st

arkere Intensit

at aufweist. In Abb. 4.5 sind Messungen mit Wel-
lenvektor

ubertr

agen von Q=(1 0 1) -q und Q=(1 1 0) -q f

ur q-Werte von
(1 0 0) bis (0.4 0 0) dargestellt. Es ist zu sehen, da die in (1 0 1) -q gemesse-
nen Anregungen zu einem schwach dispersiven Zweig geh

oren, w

ahrend in
(1 1 0) -q der andere, stark dispersive Zweig auftaucht. Die in (1 1 0) -q deut-
lich gr

oeren Intensit

aten lassen sich auf die b-Komponente des Q-Vektors
zur

uckf

uhren (vergl. Punkt 2.1.2). Die unterschiedlichen Halbwertsbreiten
bei q=(1 0 0), (0.9 0 0) und (0.8 0 0) widerspiegeln den in Abschnitt 2.2.3 an-
gef

uhrten Eekt des Au

osungsellipsoids. Die Messungen bei Q=(0.35 1 0),
(0.45 1 0) und (0.6 1 0) wurden am V2-Spektrometer durchgef

uhrt und zeigen
geringere Intensit

at und bessere Au

osung.
Einen besonderen Vorteil bieten die Messungen in der ab-Ebene, da hier
immer einer der beiden Dispersionszweige vollst

andig ausgel

oscht ist. Dieser
Eekt tritt auf, da die Projektion der Kristallstruktur in die ab-Ebene ein
einfaches Rechteckgitter liefert (siehe Abb. 1.6), welches also auch nur ein
Nd-Ion enth

alt
2
. Als Beispiel sind in Abb. 4.6 zwei Scans f

ur q=(0.4 0 0)
2
An dieser Stelle mu darauf verwiesen werden, da mit dem Auftauchen des (1 1 0)-
Reexes die Kristallstruktur von NdCu
2
in Frage steht (vergl. Abschnitt 1.2.1). Sollte
dieser Reex seinen Ursprung nicht in Kristallfehlern haben, sondern auf eine andere
Kristallstruktur als die CeCu
2
-Struktur hinweisen, dann k

onnen auch in der ab-Ebene
beide Anregungsmoden in jeder BZ eine endliche Intensit

at haben.
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Abbildung 4.7: Konstant-Q-Scans mit Q=(0 0 2)+q. In dieser BZ sind bei-
de Dispersionszweige mit vergleichbarer Intensit

at mebar. Zu erkennen sind
die Auspr

agung eines Minimums und ein zweimaliges Kreuzen der Anre-
gungsmoden.
dargestellt, einmal beiQ=(0 2 0)+q gemessen und einmal beiQ=(1 1 0) -q.
Als Gegensatz dazu zeigt Abb. 4.7 Messungen bei Q=(0 0 2)+q. In die-
ser BZ sind beide Dispersionszweige mit vergleichbarer Intensit

at zu sehen.
Man kann wiederum deutlich zwischen dem stark und dem schwach dispersi-
ven Zweig unterscheiden. Der stark dispersive Zweig formt bei Q=(0.35 0 2)
ein Minimum, welches eine Energiel

ucke im Anregungsspektrum deniert.
Auf diese besondere Charakteristik der Spinwellendispersion wird unter
Punkt 4.3 noch genauer eingegangen. Augenf

allig ist auerdem das Kreuzen
der beiden Moden bei Q=(0.15 0 2) und Q=(0.5 0 2).
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Dispersion in b-Richtung ()
Die Messung der magnetischen Anregungen in b-Richtung erwies sich als
schwierig, da hier ausschlielich mit einem Horizontalmagneten gearbeitet
werden kann. Wegen der damit verbundenen geometrischen Beschr

ankungen
war die Zahl der zug

anglichen Brillouin-Zonen stark begrenzt. So konnten
in der ab-Streuebene nur Messungen in (0 k 0)-Richtung durchgef

uhrt wer-
den, was wiederum nur einen Dispersionszweig liefert (siehe oben). Die Lage
des zweiten Zweiges konnte schlielich bei einem Experiment am Spektro-
meter IN14 bestimmt werden. Dieses Experiment ist das einzige, bei dem
die bc-Ebene als Streuebene gew

ahlt wurde. Die Messungen sind in Abb. 4.8
dargestellt.
W

ahrend in (0 1 1) -q f

ur q=(0 0 0) ( -Punkt) beide Anregungsmoden
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Abbildung 4.8: Magnetische Anregungen in b-Richtung. Die Messungen in
(0 2 0)-q und (0 1 1)-q wurden am IN12 bzw. IN14 durchgef

uhrt.
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deutlich zu sehen sind, ist beiQ=(0 0.7 1) das bei niedrigerer Energie liegen-
de Signal verschwunden. Eben dieser Zweig ist aber in (0 2 0) -q sichtbar. Die
Messungen mitQ=(0 2 0) -q zeigen sehr breite und zum Teil stark asymme-
trische Signale. Der Grund ist vermutlich ein Kristallit, dessen b-Achse nur
leicht von der b-Achse des Kristalls abweicht, dessen a- und c-Achse aber
stark gegen das Referenzgitter des Kristalls verdreht sind. Das w

urde er-
kl

aren, warum dieser Eekt ausschlielich bei Scans in der reinen b-Richtung
auftritt. Die Zu- und anschlieende Abnahme der Halbwertsbreite der ge-
messenen Signale von Q=(0 1 1)

uber (0 0.7 1) bis Q=(0 0.5 1) h

angt mit
dem starken Anstieg dieses Dispersionszweiges zusammen, der oensichtlich
defokussierend gemessen wurde.
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Abbildung 4.9: Messungen f

ur q=(0 0.7 0) in mehreren BZ. Da immer nur
ein Signal bei jeweils dem gleichen Energie

ubertrag auftritt, kann auf ein

Ubereinanderliegen der Moden an dieser Stelle geschlossen werden.
F

ur den reduzierten Wellenvektor q=(0 0.7 0) war es m

oglich, Messun-
gen in mehreren Brillouin-Zonen durchzuf

uhren (Abb. 4.9). Das Ergebnis
ist immer ein einzelnes Signal bei E1.18meV, woraus auf ein Kreuzen
der beiden Dispersionszweige an dieser Stelle geschlossen wird. Die Lage
der beiden Dispersionszweige am X-Punkt hatten schon die Messungen in
a-Richtung gezeigt.
Dispersion in c-Richtung ()
Die Dispersionsrelation in c-Richtung wurde ausschlielich durch Scans mit
Q=(0 0 2)q bestimmt. Die Messungen mitQ=(0 0 2)+q sind in Abb. 4.10
dargestellt. Ausgehend vom  -Punkt sind die zwei erwarteten Anregungen
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Abbildung 4.10: Konstant-Q-Scans zur Bestimmung der magnetischen An-
regungen in c-Richtung. Ausgehend vom  -Punkt lassen sich beide Disper-
sionszweige beobachten.
mit vergleichbarer Intensit

at zu sehen. Bei q=(0 0 0.45) verliert das h

oher-
energetische Signal jedoch an St

arke, so da der verbleibende Teil der Dis-
persionskurven bei Q=(0 0 2) -q gemessen wurde. Abb. 4.11 zeigt, da sich
hier zuerst nur der niederenergetische Zweig beobachten l

at. Aber auch
diese Anregung verliert f

ur gr

oer werdende q-Werte an Intensit

at. An der
StelleQ=(0 0 1.4) sind beide Signale wieder mit gleicher Intensit

at zu sehen.
Bei Ann

aherung an den X-Punkt Q=(0 0 1) treten zunehmend Konta-
minationen auf. In Abb. 4.4 war bereits der Scan beiQ=(0 0 1) f

ur zwei ver-
schiedene

auere Magnetfelder gezeigt worden, wobei geschlufolgert wurde,
da das bei etwa 1.6meV liegende Signal keine magnetische Anregung in
der Phase F3 ist. In Abb. 4.11 ist nun ersichtlich, da diese Kontamination
nicht auf den X-Punkt beschr

ankt bleibt. Damit ist es schwierig, die Lage
des h

oherenergetischen Dispersionszweiges eindeutig zu bestimmen. Bei der
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Abbildung 4.11: Magnetische Anregungen zwischen  -Punkt (0 0 2) und
X-Punkt (0 0 1). W

ahrend sich der niederenergetische Zweig sehr gut beob-
achten l

at, ist der h

oherenergetische von Kontaminationen

uberlagert, die
durch Pfeile gekennzeichnet sind.
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Interpretation der Medaten wurde davon ausgegangen, da das zur Kon-
tamination geh

orende Signal nur schwach Q-abh

angig ist und zwischen 1.6
und 1.8meV liegt.
Die Messung f

ur Q=(0 0 1.4) wurde noch einmal bei 
0
H
b
=4T wie-
derholt. Der Vergleich mit der Messung bei 3 T (Abb. 4.12) zeigt, da sich
die Lage beider Signale zu h

oheren Energien verschiebt, wobei die h

oher-
energetische Anregung jedoch schw

acher und breit wird. Das kann damit
zusammenh

angen, da die Anregung bei 3T von einer Kontamination

uber-
lagert wird, die bei 4T zusammen mit der dann verschobenen Anregung das
beobachtete breite Signal bildet. Man kann aber davon ausgehen, da die
Messung bei Q=(0 0 1.4) beide magnetische Anregungen zeigt.
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Abbildung 4.12: Scans bei Q=(0 0 1.4) f

ur zwei verschiedene

auere Mag-
netfelder. Es gibt oensichtlich zwei magnetische Signale, wobei das h

oher-
energetische von einer Kontamination

uberlagert ist, was bei 4 T zu einer
Verbreiterung des Signals f

uhrt.
4.1.3 Experiment{Theorie
In Abb. 4.13 sind nun alle im vorangegangenen Abschnitt beschriebenen
experimentellen Ergebnisse zusammengefat. Daf

ur wurde eine Darstellung
im reduzierten Zonenschema gew

ahlt. Allerdings beschr

ankt man sich nicht
ausschlielich auf die 1.BZ, sondern erweitert  um 
0
und  um 
0
, so
da die Spinwellendispersion in allen drei Raumrichtungen vom  - bis zum
X-Punkt dargestellt ist. Die eingezeichneten Linien repr

asentieren eine An-
passung des unter Punkt 3.2 beschriebenen Modells.
Dort hatte man mit Glg. 3.35 einen Ausdruck gefunden, der es erlaubt,
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Abbildung 4.13: Die Spinwellendispersion in der ferromagnetischen Phase
F3 bei T =2K und 
0
H
b
=3T. Die eingezeichneten Linien repr

asentieren
eine Anpassung des unter Punkt 3.2 beschriebenen Modells. Die Symbole
kennzeichnen die Raumrichtungen, in denen die jeweiligen Anregungen ge-
messen wurden.
zwei Dispersionszweige f

ur die magnetischen Anregungen in NdCu
2
zu be-
rechnen und diese durch Variation von =
S
(Q) und =
D
(Q) an die experi-
mentell ermittelten Dispersionskurven anzupassen. F

ur die

Ubergangsma-
trixelemente A und C wurden die Werte 2.0 bzw. i1.6 benutzt, die mit
den Ergebnissen aus Magnetisierungsmessungen [Svoboda,92] und den Be-
rechnungen aus Kristallfeldparametern [Gratz,91] gut

ubereinstimmen. Die
Aufspaltung  des Grundzustandsdubletts wurde zun

achst aus der Berech-
nung des magnetischen Phasendiagramms f

ur Felder parallel zur b-Richtung

ubernommen (siehe [Loewenhaupt,96] bzw. Abschnitt 3.2.3). Allerdings
zeigte sich, da der Wert =0.861meV zu klein ist, um den experimentell
ermittelten Verlauf der Spinwellendispersion befriedigend zu beschreiben.
Durch Variation von  ndet man f

ur =1.106meV eine deutlich besse-
re Anpassung, woraus wiederum =
bb
(q=0)=44eV resultiert. Damit liefert
die Messung der Dispersionsrelation in F3 als erstes Ergebnis neue Werte
f

ur die Berechnung des magnetischen Phasendiagramms.
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In Abb. 4.13 ist zu sehen, da das Modell die gemessene Dispersionsrela-
tion im allgemeinen sehr gut beschreibt, die Anpassung in c-Richtung jedoch
weniger gut ist. Das h

angt mit den unter Punkt 4.1.2 beschriebenen Kon-
taminationen zusammen, die eine exakte Bestimmung der Lage des oberen
Zweiges nicht zulassen. Allerdings wird auch die Amplitude der Oszillation
des unteren Zweiges in c-Richtung nur unzureichend wiedergegeben. In a-
und b-Richtung ndet man eine gute

Ubereinstimmung zwischen Modell
und Experiment. Lediglich in der N

ahe des X-Punktes liegen die gemes-
senen Dispersionszweige dichter beieinander, als es das Modell beschreibt.
Das Verhalten an dieser Stelle wird aber ebenfalls durch die Meergebnisse
in c-Richtung mitbestimmt, was die weniger gute Anpassung erkl

aren k

onn-
te. Besonders gut gibt das Modell die Lage des Minimums und die Gr

oe
der Energiel

ucke wieder. Auerdem folgen die berechneten Dispersionszwei-
Abbildung 4.14: Abh

angigkeit der ermittelten Austauschkonstanten vom Ab-
stand zwischen den Atomen. Die Symbole beziehen sich auf die verschiedenen
Typen n

achster Nachbarn, wie sie in Abb. 3.1 beschrieben sind. Die strich-
lierte Linie zeigt die Gr

oenordnung des klassischen Dipol-Austausches und
die volle Linie stellt die RKKY-Wechselwirkung dar (aus [Rotter,00]).
64 Kapitel 4. Magnetische Anregungen in NdCu
2
ge den im Experiment gemessenen starken Oszillationen. Dazu muten die
magnetischen Wechselwirkungen bis zu einem Abstand von ca. 16

A ber

uck-
sichtigt werden, was die Annahme der langreichweitigen Kopplung best

atigt.
Die Abh

angigkeit der Kopplungsparameter vom Abstand zwischen den
Atomen ist in Abb. 4.14 dargestellt. Die Symbole kennzeichnen die verschie-
denen Arten n

achster Nachbarn, wie sie in Abb. 3.1 veranschaulicht sind.
Dabei f

allt auf, da die Austauschkopplung zwischen den Nd
3+
-Ionen, die in
Zickzack-Ketten entlang der b-Richtung angeordnet sind (Typ 2e), besonders
stark ist. Zwischen diesen n

achsten Nachbarn benden sich im Gegensatz zu
den anderen Typen keine Cu-Atome, die die Nd
3+
-Ionen gegeneinander ab-
schirmen k

onnen. Zum Vergleich sind in Abb. 4.14 die Gr

oenordnung der
klassischen Dipol-Dipol-Wechselwirkung strichliert und die isotrope RKKY-
Wechselwirkung nach dem Modell freier Elektronen als durchgezogene Linie
eingezeichnet worden. Es ist zu sehen, da der klassische Dipol-Austausch
sehr schnell abf

allt und nur f

ur Abst

ande bis etwa 6

A in der Gr

oenordnung
der ermittelten Kopplungskonstanten liegt. Die Abh

angigkeit der RKKY-
Wechselwirkung vom interatomaren Abstand ist f

ur den Fall freier Elektro-
nen durch Glg. 3.2 gegeben. Die St

arke der RKKY-Wechselwirkung wurde
so skaliert, da sie den experimentell bestimmten Austauschparametern ver-
gleichbar ist.
Die Austauschparameter =
aa
(q) ==
cc
(q) wurden durch eine Anpassung
nach der Methode der kleinsten Quadrate ermittelt. Dazu erfogte eine Wich-
Abbildung 4.15: Fourier-Transformierte der Austauschwechselwirkung in
NdCu
2
. =
bb
(q) wurde aus den Parametern zur Beschreibung des magneti-
schen Phasendiagramms berechnet, mu jedoch an der Stelle q=0 korrigiert
werden, da die Analyse der magnetischen Anregungen in der Phase F3 einen
Wert von =
bb
(q=0)=44 eV liefert (aus [Rotter,00]).
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tung der experimentellen Daten entsprechend ihrer Verl

alichkeit. Die Feh-
ler der so ermittelten Austauschparameter wurden aus dem experimentellen
Fehler abgesch

atzt. Dazu lie man die Mewerte um einen mittleren expe-
rimentellen Fehler von 0.15meV variieren und beobachtete die resultieren-
den

Anderungen in den Austauschparametern. Diese

Anderungen sind in
Abb. 4.14 als Fehlerbalken dargestellt. Es sei aber darauf hingewiesen, da
eine Fehlerabsch

atzung dieser Art die m

ogliche Existenz weiterer Parame-
ters

atze, die die Dispersion in F3 ebenfalls beschreiben, nicht ber

ucksichtigt.
Abb. 4.15 zeigt die Fourier-Transformierten der Austauschkonstanten
=
bb
(Q) (strichlierte Linie) und =
aa
(Q)==
cc
(Q)==
S
(Q)+=
D
(Q) (volle Li-
nie). Sie wurden entsprechend Glg. 3.19 berechnet, wobei f

ur =
bb
(Q) die Er-
gebnisse aus der Berechnung des magnetischen Phasendiagramms und f

ur
=
aa
(Q) ==
cc
(Q) die aus den magnetischen Anregungen in der Phase F3 ge-
wonnenen Werte verwendet wurden. Die Dierenz zwischen der strichlierten
und der vollen Linie in (h 0 0)-Richtung ist ein Ma f

ur die Anisotropie der
Austauschwechselwirkung. Die Periodizit

at der Oszillationen in q ist umge-
kehrt proportional zur Reichweite der magnetischen Kopplung, woraus die
Bedeutung der Wechselwirkung mit entfernten Nachbarn in NdCu
2
deutlich
wird.
4.1.4 Anwendung auf andere RCu
2
-Verbindungen
Nachdem aus den umfangreichen experimentellen Daten zu den magneti-
schen Anregungen in der Phase F3 von NdCu
2
ein Satz von Kopplungspa-
rametern abgeleitet wurde, stellt sich die Frage, inwieweit diese Ergebnis-
se in der Lage sind, den magnetischen Ordnungsproze in anderen RCu
2
-
Verbindungen zu beschreiben.
Mit Hilfe des in Abb. 4.15 dargestellten magnetischen Austauschs in
NdCu
2
lassen sich auf der Grundlage einer MF-Theorie Voraussagen zu
den Ordnungstemperaturen und magnetischen Strukturen in anderen RCu
2
-
Verbindungen machen [Rotter,00]. Der Einfachheit halber geht man davon
aus, da das Kristallfeld durch die Betrachtung eines Zwei-Niveau-Systems
ber

ucksichtigt werden kann (auer bei Gd, wo der Kristallfeldeinu ver-
nachl

assigbar ist). Die Anisotropie eines solchen Zwei-Niveau-Systems wird
aus den S

attigungswerten der Komponenten des magnetischen Moments

sat
a;b;c
= g
J

B
M
a;b;c
abgesch

atzt (die Werte f

ur M
a;b;c
wurden aus verf

ugba-
ren experimentellen Daten berechnet und sind in Tab. 4.1.4 aufgef

uhrt). Um
die Ordnungstemperaturen f

ur die verschiedenen m

oglichen magnetischen
Strukturen zu berechnen, wird die Zwei-Ionen-Austauschwechselwirkung
von NdCu
2
zugrunde gelegt. Skaliert man =(q) f

ur die einzelnen Seltenen
Erden entsprechend folgender Denition
=(q)  (g   1)
2
=
Spin
(q) ; (4.1)
so sollte =
Spin
(q) jeweils gleich sein [Jensen,91].
66 Kapitel 4. Magnetische Anregungen in NdCu
2
M
1
a
M
b
M
c
=
aa
(2=3 1 0)
=
bb
(2=3 0 0)
=
cc
(2=3 1 0)
[eV]
T
a
N
T
b
N
T
c
N
[K]
T
exp
2
N
[K]

exp
3
NdCu
2
2:0
2:5
1:6
79
93
79
3:7
6:7
2:3
6:5 (0:618 0 0)
SmCu
2
0:1
1:0
?
542
638
542
0:06
8:2
?
23 ?
GdCu
2
 
1062
1250
1062
65
76 6=
65
40 (2=3 1 0)
TbCu
2
5:9
0:4
1:3
266
313
266
107
0:6
5:2
54 (2=3 1 0)
DyCu
2
7:4
3:8
1:9
118
139
118
75
23
4:9
27 (2=3 1 0)
HoCu
2
6:4
4:6
2:7
66:4
78:1
66:4
31:5
19:2
5:6
10 (2=3 1 0)
ErCu
2
0:4
7:1
0:9
42:5
50:0
42:5
0:08
29:2
0:40
12 (0:615 0 0)
TmCu
2
0:7
5:9
0:9
29:5
34:7
29:5
0:2
14:0
0:3
6 (5=8 0 0)
1
Die Werte f

ur die S

attigungsmagnetisierung stammen f

ur die schweren Seltenen Erden
(auer TmCu
2
) aus [Hashimoto,79]. Weitere Quellen sind: f

ur TmCu
2
[Heidelmann,92],
f

ur NdCu
2
[Svoboda,92], f

ur SmCu
2
[Maezawa,89].
2
Die Ordnungstemperaturen sind in dem

Ubersichtsartikel [Luong,95] aufgef

uhrt.
3
Die Beschreibung einiger magnetischer Strukturen ndet man ebenfalls in [Luong,95]
und darin enthaltenen Referenzen. Die magnetische Struktur von GdCu
2
wird in
[Rotter,00-3] diskutiert. F

ur ErCu
2
sei auf [Hashimoto,95] verwiesen. Die magnetische
Struktur in SmCu
2
ist noch nicht gekl

art.
Tabelle 4.1: Vergleich zwischen berechneten und experimentell bestimm-
ten Ordnungstemperaturen und Propagationsvektoren in einigen RCu
2
-
Verbindungen. Die S

attigungsmomente wurden aus Experimenten zur Mag-
netisierung abgesch

atzt. Ist T
a
N
die gr

ote berechnete Ordnungstemperatur,
erwartet man den Propagationsvektor (2/3 1 0), ist T
b
N
gr

oer, erwartet
man (2/3 0 0). Nicht-

Ubereinstimmung ist durch
"
6=\ gekennzeichnet.
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In NdCu
2
liegt das Maximum des Austauschs f

ur =
aa
(Q)==
cc
(Q)
an der Stelle des Minimums der Dispersion, also bei Q (2/3 1 0).
Das Maximum f

ur =
bb
(Q) liegt im Bereich der magnetischen Ord-
nungsvektoren bei Q (2/3 0 0) (vergl. auch Abb. 4.15). Die Werte
=
aa
(Q=(2/3 1 0))= 79eV und =
bb
(Q=(2/3 0 0))= 93eV wurden ent-
sprechend Glg. 4.1 auf die anderen RCu
2
-Verbindungen

ubertragen. Die Er-
gebnisse sind ebenfalls in Tab. 4.1.4 aufgef

uhrt.
Die Ordnungstemperaturen f

ur Momente in a- oder c-Richtung werden
mit
k
B
T
a
N
= M
2
a
=
aa
(Q = (2=3 1 0)) (4.2)
k
B
T
c
N
= M
2
c
=
cc
(Q = (2=3 1 0)) (4.3)
und f

ur Momente in b-Richtung mit
k
B
T
b
N
=M
2
b
=
bb
(Q = (2=3 0 0)) (4.4)
berechnet. F

ur GdCu
2
wurde die Formel 3k
B
T

N
=J(J+1)=

(Q) benutzt.
Da nur die h

ochste Ordnungstemperatur von physikalischer Bedeutung ist,
erwartet man, da bei T
a
N
>T
b
N
bzw. T
c
N
>T
b
N
eine magnetische Struktur
mit einem Ordnungsvektor   (2/3 1 0) realisiert ist. Hat dagegen T
b
N
den
h

ochsten Wert, sollte man   (2/3 0 0) nden.
Anhand von Tab. 4.1.4 ist zu sehen, da dieser recht einfache Ansatz in
den meisten F

allen das richtige Ergebnis liefert. Abweichungen ndet man
bei CeCu
2
und GdCu
2
. CeCu
2
bildet als Kondo-System eine Ausnahme
in der RCu
2
-Reihe und ist nicht in der Tabelle aufgef

uhrt. Die magneti-
sche Struktur von CeCu
2
besitzt mit  =(1 1 0) einen v

ollig anderen Ord-
nungsvektor. Die magnetischen Momente liegen in c-Richtung [Trump,91].
GdCu
2
unterscheidet sich insofern von den anderen Verbindungen, als auf-
grund der sieben 4f-Elektronen des Gd
3+
-Ions das Kristallfeld keinen Einu
auf den entarteten Grundzustand hat. PrCu
2
ist ebenfalls nicht in der Ta-
belle aufgef

uhrt, da oberhalb von T =54mK keine magnetische Ordnung
auftritt. Unterhalb dieser Temperatur kommt es zu einer antiferromagneti-
schen Ordnung der Kernmomente [Andres,72]. YCu
2
, LaCu
2
und LuCu
2
sind unmagnetisch und zu PmCu
2
3
und YbCu
2
liegen keine Daten vor.
3
Promethium (Pm) existiert nicht als nat

urliches Element.
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4.2 Spinwellendispersion in anderen Phasen
Nachdem die Anpassung eines Modells an die experimentellen Daten in der
Phase F3 einen Satz von Kopplungsparametern geliefert hat, l

at sich durch
Anwendung dieses Modells auf andere Phasen die jeweilige Dispersionsre-
lation berechnen. Aufgrund der gr

oeren magnetischen Elementarzelle in
den Phasen mit einer anderen als der ferromagnetischen Momentanordnung
wird der mathematische Formalismus jedoch deutlich komplizierter und es
ist nicht mehr m

oglich, analytische Ausdr

ucke f

ur die Q-Abh

angigkeit der
Anregungsenergien zu gewinnen. Auf der anderen Seite wird der experi-
mentelle Zugang zur Spinwellendispersion ebenfalls schwieriger, da mit der
Zahl der Nd
3+
-Ionen in der magnetischen Einheitszelle auch die Zahl der
Dispersionszweige steigt, wogegen der Energiebereich der Anregungen nahe-
zu gleich bleibt. Daher werden die vollst

andige experimentelle Bestimmung
der Dispersionskurven und die Anpassung des Modells zu aufwendig. Die
Messung von Teilen der Dispersionsrelation in anderen Phasen ist dennoch
sinnvoll, da die Ergebnisse mit den Modellrechnungen verglichen werden
k

onnen, in die die in F3 ermittelten Kopplungsparameter eingehen. Die-
ser Vergleich liefert Informationen

uber die Qualit

at des Modells und die
Zul

assigkeit der verwendeten Vereinfachungen.
In den n

achsten Abschnitten werden deshalb Messungen in der ferrimag-
netischen Phase F1 und der antiferromagnetischen Phase AF1 vorgestellt.
Auerdem soll untersucht werden, welchen Einu ein starkes

aueres Mag-
netfeld parallel zur c-Richtung auf die Dispersionsrelation hat.
4.2.1 Spinwellen in der Phase F1
Die magnetische Struktur der ferrimagnetischen Phase F1 unterscheidet sich
von der ferromagnetischen Spinanordnung dadurch, da die Momente jeder
dritten bc-Ebene um 180
Æ
gedreht sind. Die magnetische Struktur bleibt
weiterhin orthorhombisch raumzentriert, wobei die primitive magnetische
Einheitszelle jetzt sechs Nd
3+
-Ionen enth

alt. Man erwartet demzufolge sechs
Dispersionszweige im Anregungsspektrum.
Die Messungen wurden im wesentlichen an den Spektrometern V2 und
IN12 durchgef

uhrt. Am V2 kam der bereits beschriebene Horizontalmag-
net und am IN12 der 6T-Vertikalmagnet zum Einsatz. Erg

anzt wurden die
Messungen durch ein Experiment am Spektrometer IN14, wobei der 4T-
Horizontalmagnet des ILL zur Verf

ugung stand.
Dispersion in a-Richtung ()
In Analogie zu den Messungen in F3 macht man sich dieQ-Abh

angigkeit der
Intensit

aten zunutze, um die einzelnen Dispersionszweige zu identizieren.
Aufgrund der unter Punkt 4.1.2 beschrieben Symmetriebedingung treten in
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Abbildung 4.16: Magnetische Anregungen in der Phase F1, gemessen an den
Spektrometern V2 (oben) und IN14 (unten). Ausgehend vom X-Punkt sind
f

ur Q=(1 1 0) -q drei stark dispersive Moden sichtbar, die bei Q=(0.65 1 0)
ein Minimum ausbilden.
der ab-Streuebene in jeder BZ nur jeweils drei der sechs Anregungen auf.
Abb. 4.16 zeigt Messungen f

ur Wellenvektor

ubertr

age von Q=(1 1 0) -q.
Ausgehend vom X-Punkt k

onnen drei Anregungen beobachtet werden, die
zu stark dispersiven Zweigen geh

oren. Der niederenergetischste dieser Zweige
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formt ein Minimum, das sich an der Stelle q=(0.35 0 0) bendet und in der
Phase F1 bei 
0
H
b
=1T eine Energiel

ucke von E
gap
=0.7meV bildet. Auf-
grund der Geometrie des verwendeten Magneten waren nur Wellenvektoren
bis zu Q=(0.75 1 0) zug

anglich.
Zwei der drei noch fehlenden Dispersionszweige wurden in Messungen
bei Q=(0 2 0)+q beobachtet. In Abb. 4.17 sind diese schw

acher dispersiven
Anregungen vom  -Punkt bis in die Mitte der BZ dargestellt.
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Abbildung 4.17: Messungen in der Phase F1 mit Wellenvektor

ubertr

agen
von Q=(0 2 0)+q. Zu sehen sind zwei schwach dispersive Anregungen.
Beim

Ubergang in die ac-Streuebene ndet man f

ur Wellenvek-
tor

ubertr

age von Q=(1 0 1) -q ebenfalls den schwach dispersiven Teil der
Spinwellendispersion. Abb. 4.18 zeigt im wesentlichen zwei Anregungen, die
sich ausgehend vom X-Punkt bis zu Q=(0.75 0 1) zwischen E=1.2 und
1.6meV benden. Oberhalb von 1.8meV ist eine weitere, nahezu disper-
sionslose Anregung zu beobachten. Ein viertes, sehr schwaches Signal geh

ort
zu einem der st

arker dispersiven Zweige. Damit ndet man in der Phase
F1

ahnliche Bedingungen wie bei den Messungen in F3, wo die Scans bei
Q=(1 1 0) -q den stark dispersiven Zweig lieferten und bei (1 0 1) -q vor al-
lem der ache Zweig zu sehen war.
4.2. Spinwellendispersion in anderen Phasen 71
In
te
ns
itä
t (
Ne
utr
on
en
 / 7
 m
in)
Energie (meV)
T = 1.5 K
µ0Hb = 1 T
0.6 1 21.40.8 1.2 1.6 1.8
Q = (1 0 1)-q
50
 n
q =
(1 0 0)
(0.8 0 0)
(0.6 0 0)
(0.35 0 0)
(0.25 0 0)
Abbildung 4.18: Konstant-Q-Scans in der Phase F1 bei Wellenvek-
tor

ubertr

agen von Q=(1 0 1) -q. Zu sehen sind drei schwach dispersive Mo-
den.
Schlielich sollen in Abb. 4.19 und 4.20 die Messungen f

ur Q=(0 0 2)+q
zwischen  - und X-Punkt vorgestellt werden. Ebenfalls in Analogie zur Pha-
se F3 sind in dieser BZ sowohl schwach als auch stark dispersive Anregungs-
moden zu sehen. Am  -Punkt werden vier Anregungen beobachtet, die sich
dann bei Q=(0.3 0 2) deutlich in zwei stark und zwei schwach dispersive
Zweige trennen. Auerdem tritt das schon bei Q=(1 0 1) -q beobachtete,
schwach dispersive Signal oberhalb von 1.8meV auf und l

at sich bis zum
X-Punkt verfolgen.
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Abbildung 4.19: F

ur Wellenvektor

ubertr

age der Form Q=(0 0 2)+q sind so-
wohl die schwach als auch die stark dispersiven Zweige zu sehen. Ausgehend
vom  -Punkt lassen sich drei bzw. vier Dispersionszweige unterscheiden. Ab
Q=(0.2 0 2) taucht oberhalb 1.8meV ein weiteres, nicht dispersives Signal
auf.
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Abbildung 4.20: Fortsetzung der bei Q=(0 0 2)+q gemessenen Anregungen
bis zum X-Punkt. Es kommt zur

Uberlagerung der Dispersionszweige und zu
einer deutlicheren Auspr

agung des Signals bei E 1.85meV.
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Zuordnung der Dispersionszweige
Im Vergleich zur ferromagnetischen Phase F3 ist es in F1 deutlich schwieri-
ger, die beobachteten Anregungen einzelnen Dispersionszweigen zuzuordnen.
Eine Hilfestellung k

onnen Modellrechnungen geben, die sich auf die Ergeb-
nisse der Messungen in der Phase F3 st

utzen. Da solche Rechnungen noch
nicht vorliegen, wird im folgenden eine Zuordnung der oben vorgestellten
Meergebnisse auf der Grundlage der verschiedenen BZ diskutiert.
In Abb. 4.21 sind die Anregungen nach den Raumrichtungen geordnet,
in denen sie gemessen wurden. Die oberen beiden Bilder (a und b) zeigen
Messungen in der ab-Ebene, wo in jeder BZ nur maximal die H

alfte der Di-
spersionszweige beobachtbar sein sollte. Die Zuordnung der Anregungen zu
den einzelnen Dispersionszweigen ist durch Linien gekennzeichnet. Dabei ist
zu beachten, da es sich hier nicht um die Anpassung eines Modells handelt,
sondern lediglich um das Verbinden der in den Abb. 4.16 und 4.17 darge-
stellten Meergebnisse. Der in der Phase F3 bei Q=(1 1 0) -q beobachtete
stark dispersive Zweig spaltet beim

Ubergang in F1 oensichtlich in drei,
ebenfalls stark dispersive, Zweige auf. F

ur Q=(0 2 0)+q lassen sich zwei
schw

acher dispersive Zweige unterscheiden.
Die unteren beiden Bilder in Abb. 4.21 zeigen die Ergebnisse der Messun-
gen in der ac-Ebene, in der prinzipiell alle sechs Dispersionszweige auftreten
k

onnen. Um die Zuordnung zu den Dispersionszweigen zu erleichtern, wur-
den die in den Bildern a und b gefundenen Linien in die Bilder c und d

ubertragen. Damit l

at sich der Verlauf der drei stark dispersiven Zweige
bis zu q=0 verfolgen (Bild d). Aus Bild c und Abb. 4.18 kann man auer-
dem den Verlauf dreier schwach dispersiver Anregungen von q=0.3 bis q=1
gewinnen, die ebenfalls in Bild d eingetragen sind. Diese bei Q=(1 0 1) -q
gemessenen Anregungen ergeben zusammen mit den in Bild b dargestellten
Anregungen zwei durchgehende Dispersionszweige. Der sechste Dispersions-
zweig wird schlielich durch die in Q=(1 0 1) -q und Q=(0 0 2)+q gemes-
senen, nahezu dispersionslosen Anregungen oberhalb von 1.8meV repr

asen-
tiert.
Beim Betrachten von Abb. 4.21d deutet sich bereits eine Symmetrie-
bedingung an, die aus der Vergr

oerung der magnetischen Einheitszelle
folgt. Da die Darstellung der Dispersionsrelation weiterhin in der BZ der
chemischen Einheitszelle erfolgt, ist die verkleinerte magnetische BZ darin
mehrfach enthalten. Neben dem  -Punkt bei q=(0 0 0) bendet sich ein
weiteres Zonenzentrum bei q=(2/3 0 0) und demzufolge Zonenr

ander bei
q=(1/3 0 0) und q=(1 0 0). Jeder dieser q-Werte stellt einen Punkt dar,
um den die Anregungsmoden symmetrisch sein m

ussen. Abb. 4.21a zeigt,
da diese Bedingung f

ur die stark dispersiven Moden am Zonenrand bei
q=(1 0 0) nicht erf

ullt zu sein scheint. Erkl

aren l

at sich das mit einem
Wechsel des Strukturfaktors beim Kreuzen der stark dispersiven mit den
schwach dispersiven Moden zwischen q=(0.8 0 0) und (0.9 0 0). Das heit,
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Abbildung 4.21: Zuordnung der in der Phase F1 in a-Richtung gemesse-
nen Anregungen zu den sechs erwarteten Dispersionszweigen. Die Linien
verbinden zusammengeh

orende Punkte, stellen aber keine Modellanpassung
dar. Die Bilder a und b fassen die Messungen in der ab-Ebene zusammen
(V2), die Bilder c und d zeigen die Messungen in der ac-Ebene (IN12). Die
d

unneren Linien wurden jeweils aus anderen Bildern

ubernommen.
da die Messung bei Q=(0 1 0) (= (1 1 0) - (1 0 0)) zwar immer noch drei
Anregungen zeigt, diese aber nicht mehr unbedingt zu den drei stark disper-
siven Moden geh

oren, die in der

ubrigen BZ gemessen wurden. Demzufolge
ist die in Abb. 4.21a gezeigte Zuordnung im Bereich von q=(1 0 0) falsch.
Eine korrekte Darstellung unter Beachtung der Symmetriebedingungen n-
det sich weiter unten bei der Zusammenfassung zur Spinwellendispersion in
F1.
Es sei noch angemerkt, da solche zus

atzlichen Symmetriebedingungen
f

ur die Dispersionen in b- und c-Richtung nicht existieren, da sich dort die
magnetische BZ gegen

uber der chemischen nicht

andert.
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Abbildung 4.22: Messung der Spinwellendispersion in b-Richtung. In den
meisten Scans konnten die erwarteten drei Anregungsmoden beobachtet wer-
den.
Dispersion in b-Richtung ()
Die Spinwellendispersion in b-Richtung wurde f

ur Wellenvektor

ubertr

age der
FormQ=(0 2 0) -q untersucht. Die Messungen wurden am Spektrometer V2
durchgef

uhrt und sind in Abb. 4.22 dargestellt. Alle drei Anregungsmoden,
die in dieser BZ mebar sein sollten, konnten am Zonenrand bei Q=(0 1 0)
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und bei Q=(0 1.1 0) beobachtet werden. Anschlieend kommt es zwischen
Q=(0 1.2 0) und Q=(0 1.4 0) zu einer

Uberlagerung der Anregungen, bis
bei Q=(0 1.6 0) wieder ein drittes Signal bei E 1.8meV auftaucht. Dieses
Signal wird auch bei Q=(0 1.8 0) beobachtet und geh

ort zu der am  -Punkt
bei Q=(0 0 2) (vergl. Abb. 4.19) und E=1.85meV gemessenen Anregung.
Dispersion in c-Richtung ()
Zur Bestimmung der Dispersionsrelation in c-Richtung wurden Konstant-Q-
Scans mit Wellenvektor

ubertr

agen von Q=(0 0 2) -q durchgef

uhrt. In den
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Abbildung 4.23: Konstant-Q-Scans zur Bestimmung der magnetischen An-
regungen in c-Richtung. Ausgehend vom  -Punkt lassen sich bis zum Zonen-
rand vier Dispersionszweige verfolgen.
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in Abb. 4.23 dargestellten Messungen sind jeweils drei bzw. vier Anregun-
gen zu sehen. Die bei Q=(0 0 1.7) beobachtete starke Intensit

at ergibt sich
aus der

Uberlagerung zweier Anregungen, deren Intensit

aten sich an die-
ser Stelle addieren. Oensichtlich liegen diese beiden Anregungen auch bei
Q=(0 0 1.5)

ubereinander, verlieren aber mit der Ann

aherung an den Zo-
nenrand an Intensit

at. Das Zusammenlaufen zweier Dispersionszweige l

at
sich auch bei Q=(0 0 1) noch einmal sehr deutlich beobachten.
Die zwei bei h

oheren Energien liegenden Moden liefern teilweise sehr
schwache Signale, lassen sich aber durch die gesamte Zone hindurch verfol-
gen. Sie verlaufen nahezu parallel und bilden wie die unteren beiden Zweige
bei Q (0 0 1.7) ein deutliches lokales Minimum aus.
Zusammenfassung zur Spinwellendispersion in F1
Aus den oben vorgestellten Meergebnissen f

ur die drei Hauptsymmetrie-
richtungen und aus den Betrachtungen zur Zuordnung der in a-Richtung
gemessenen Anregungen zu den Dispersionszweigen ergibt sich f

ur T =2K
und 
0
H
b
=1T die in Abb. 4.24 dargestellte Dispersionsrelation. Die Linien
verbinden Mepunkte miteinander, die zu einer Anregungsmode geh

oren.
Diese Zuordnung ergibt sich aus den experimentellen Ergebnissen, d.h. aus
der Unterscheidung nach BZ, in denen gemessen wurde, und nach dem Inten-
sit

atsverlauf innerhalb einer BZ. Auerdem wurden die oben beschriebenen
Symmetriebedingungen ber

ucksichtigt, die sich aus der Vergr

oerung der
magnetischen Einheitszelle in a-Richtung ergeben. In einigen Details kann
die Form und Lage dieser Linien also durchaus vom realen Verlauf der Di-
spersionszweige abweichen. Im groen und ganzen wird der Charakter der
Dispersionsrelation in der Phase F1 aber richtig wiedergegeben. Die in der
Phase F3 gefundenen Dispersionszweige spalten beim

Ubergang in F1 auf,
so da man in a- bzw. -Richtung drei stark und drei schwach dispersive
Zweige ndet. Das Minimum der Anregungsenergien bendet sich nach wie
vor bei q=(0.35 0 0).
Ein wesentlicher Unterschied zur Spinwellendispersion in der Phase F3
ist das
"
Weich-Werden\ zweier Anregungsmoden am X-Punkt, d.h. die deut-
liche Absenkung der Energie f

ur die Anregung bestimmter Spinwellen mit
q=(1 0 0) bzw. q=(0 1 0). Die an dieser Stelle bei E=0.8meV gemessene
Anregung ist somit eine exzellente Best

atigung der aus der Vergr

oerung der
magnetischen Einheitszelle folgenden

Aquivalenz der reziproken Gitterpunk-
te q=(1/3 0 0) und q=(1 0 0). Dennoch f

allt auch in der Phase F1 keines
der Minima in der Dispersionsrelation mit dem magnetischen Ordnungsvek-
tor 
1
=(2/3 0 0) zusammen, was die starke magnetische Anisotropie unter-
streicht.
Einen weiteren deutlichen Unterschied in der Spinwellendispersion n-
det man im Verhalten der oberen Anregungsmoden in c- bzw. -Richtung.
W

ahrend der obere Dispersionszweig in F3 ausgehend vom  -Punkt ansteigt,
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Abbildung 4.24: Die Spinwellendispersion in der ferrimagnetischen Phase
F1 bei T =2K und 
0
H
b
=1T. Die Linien stellen eine m

ogliche Zuordnung
der einzelnen Mepunkte zu den Dispersionszweigen dar. Die Symbole kenn-
zeichnen die Raumrichtungen, in denen die jeweiligen Anregungen gemessen
wurden.
fallen die beiden oberen Zweige in F1 stark ab und bilden wie die unteren
Zweige bei q=(0 0 0.2) ein lokales Minimum.
4.2.2 Spinwellen in der Phase AF1
Die magnetische Struktur der antiferromagnetischen Phase AF1 wird durch
die Abfolge von zehn ferromagnetischen bc-Ebenen gebildet (siehe Ab-
schnitt 1.2.2). Diese Struktur ist nicht mehr raumzentriert, sondern einfach
orthorhombisch mit den Kantenl

angen 5a, b und c. Dementsprechend besteht
sie aus f

unf chemischen Elementarzellen mit je vier Nd
3+
-Ionen, woraus sich
zwanzig Dispersionszweige ergeben.
Da keine R

ucksicht auf die Richtung eines

aueren Magnetfeldes genom-
men werden mu, wurden alle Messungen in der ab-Streuebene durchgef

uhrt,
in der bei einem bestimmten Wellenvektor

ubertrag nur maximal zehn An-
regungen auftauchen k

onnen. Diese k

onnen zwar in dem schmalen Energie-
bereich bis 2meV mit vertretbarem Aufwand nicht aufgel

ost werden, aber
es hat sich gezeigt, da aufgrund der starken Variation des Strukturfaktors
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nie mehr als vier Anregungen eine mebare Intensit

at aufweisen.
Die Messungen zur Spinwellendispersion in der Phase AF1 wurden zum
groen Teil am Spektrometer 4F2 des LLB Saclay durchgef

uhrt. Dabei wur-
de der gr

oere der beiden am Anfang dieses Kapitels beschriebenen Einkri-
stalle verwendet. Erg

anzt wurden diese Messungen durch ein Experiment am
IN12 in Grenoble, bei dem der schon f

ur die Messungen in F3 und F1 ver-
wendete Kristall zum Einsatz kam. Als Probenumgebung wurde an beiden
Spektrometern ein Cryostat vom Typ
"
Orange\ genutzt.
Experimentelle Ergebnisse in AF1
Das am IN12 durchgef

uhrte Experiment diente im wesentlichen dazu, die am
4F2 gwonnenen Ergebnisse an einem anderen Einkristall zu reproduzieren.
Es wurde an einigen ausgew

ahlten Punkten gemessen und es konnte eine
gute

Ubereinstimmung festgestellt werden. Deshalb werden im folgenden
nur die am Spektrometer 4F2 durchgef

uhrten Messungen vorgestellt, da sie
umfangreicher sind und zudem eine bessere Statistik aufweisen.
Messungen mit Q= (1 1 0) - q Abb. 4.25 zeigt Messungen mit Wellen-
vektor

ubertr

agen von Q=(1 1 0) -q. In den meisten Scans sind vier Anre-
gungen zu sehen, die stark dispersiv sind und deren Intensit

aten sich beim
Durchlaufen der BZ stark

andern. Das qualitative Verhalten der in dieser
Raumrichtung gemessenen Anregungen ist in AF1 das gleiche wie das in F3
und F1 beobachtete (vergl. Abbn. 4.5 und 4.16): ausgehend vom X-Punkt bei
Q=(0 1 0) verschieben sich die Signale zu h

oheren Energien, erreichen bei
etwa Q=(0.3 1 0) ein Maximum und fallen dann ab, um bei Q=(0.65 1 0)
ein Minimum auszubilden; danach nehmen die Anregungsenergien bis zum
 -Punkt wieder zu. Allerdings ist die Zuordnung der einzelnen Anregungen
zu den Dispersionszweigen deutlich schwieriger. Im folgenden wird dazu ein
Versuch unternommen.
Ausgangspunkt f

ur die Zuordnung ist die

Uberlegung, da Zonenzen-
trum und Zonenrand der magnetischen BZ nur im Falle einer ferromag-
netischen Momentanordnung mit der kristallographischen BZ

ubereinstim-
men. Das Zonenzentrum ( -Punkt) der 1.BZ bleibt f

ur AF1 zwar weiterhin
bei q=0, der n

achste  -Punkt in a

-Richtung bendet sich jedoch schon
bei q=(0.2 0 0), der

ubern

achste bei q=(0.4 0 0) u.s.w.. Das heit, der Ab-
stand zweier magnetischer  -Punkte betr

agt in a

-Richtung nur ein Zehntel
des Abstandes der kristallographischen  -Punkte. Das Zehntel ergibt sich
daraus, da zus

atzlich zur f

unachen Gr

oe der magnetischen Einheitszel-
le (Faktor 1/5) die Raumzentrierung verlorengeht (Faktor 1/2). Letzteres
f

uhrt auch in b

- und c

-Richtung zu einer Halbierung der Ausdehnung der
BZ.
Um Konsistenz und Vergleichbarkeit zu gew

ahrleisten, wird die Disper-
sionsrelation zwar weiterhin im erweiterten Schema der kristallographischen
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Abbildung 4.25: Konstant-Q-Scans mit Wellenvektor

ubertrag (1 1 0) -q in
der Phase AF1. Wie schon in den Phasen F3 und F1 sind stark dispersive
Anregungen zu sehen, die bei Q=(0.65 1 0) ein Minimum bilden.
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Abbildung 4.26: Experimentell ermittelte Spinwellendispersion in a-
Richtung der antiferromagnetischen Phase AF1 f

ur Wellenvektor

ubertr

age
der Form (1 1 0) -q und (1 3 0) -q. Die Linien verbinden Mepunkte mitein-
ander, die zu einem Dispersionszweig geh

oren k

onnten.
BZ dargestellt, aber im Bereich zwischen q=0 und q=(1 0 0) benden sich
jetzt vier weitere magnetische  -Punkte und somit f

unf Zonenr

ander. Das
heit, da eine Anregung, die z.B. bei q=(0.88 0 0) gemessen wurde, auch
bei q=(0.08 0 0), (0.12 0 0), (0.28 0 0), (0.32 0 0), (0.48 0 0), (0.52 0 0),
(0.68 0 0), (0.72 0 0) und (0.92 0 0) existieren mu, auch wenn sie wegen
des Strukturfaktors dort nicht mebar ist.
In Abb. 4.26 wurden alle bei Q=(1 1 0) -q und (1 3 0) -q gemessenen
Anregungen eingezeichnet. Anschlieend sind die Punkte, die zu ein und
demselben Dispersionszweig geh

oren k

onnten, miteinander verbunden wor-
den. Dabei f

allt auf, da die zwischen q=0 und q=(0.6 0 0) gemessenen
Anregungen um q=(0.3 0 0) symmetrisch liegen. Das ist aufgrund der obi-
gen Betrachtungen zur magnetischen BZ auch zu erwarten, allerdings gibt
es einige weitere Symmetriepunkte in diesem Bereich, die aber aus den ex-
perimentellen Ergebnissen nicht zu erkennen sind. Der Grund daf

ur ist die
Kopplung des Strukturfaktors der Anregungen an den Strukturfaktor der
magnetischen Bragg-Reexe. Die st

arkste magnetische Intensit

at ndet
man bei q=  =(0.6 0 0) (bzw. Q=(0.4 1 0)= (1 1 0) - ), so da zwischen
q=0 und q=(0.6 0 0) gerade die Anregungen mebar sind, die die Symme-
trie zwischen diesen beiden Punkten wiederspiegeln. In Abb. 4.26 wurden
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Abbildung 4.27: Wie Abb. 4.26, die dort gefundenen Verbindungslinien wur-
den jedoch an allen Symmetriepunkten (Zonenzentren und -r

ander) gespie-
gelt und zu zehn durchgehenden Dispersionszweigen verbunden. Aufgrund
der verkleinerten magnetischen BZ sind im dargestellten Dispersionsbild f

unf
gleiche Teile enthalten. Der Bereich von einem Zonenzentrum ( ) bis zum
Zonenrand (ZR) wurde hervorgehoben.
die so gefundenen Verbindungslinien auf den Bereich von q=(0.6 0 0) bis
(1 0 0)

ubertragen, wo sie aber nur bedingt zu den Mepunkten passen.
Entsprechend den oben angestellten

Uberlegungen werden diese Linien
nun an allen Zonenzentren bzw. -r

andern
"
gespiegelt\ und zu durchgehenden
Linien verbunden. Dabei ist zu beachten, da die Dispersionszweige an den
 -Punkten keinen Anstieg haben d

urfen und da ihre Anzahl maximal zehn
sein darf.
Das Ergebnis dieser Vorgehensweise ist in Abb. 4.27 dargestellt. Es las-
sen sich zehn Dispersionszweige unterscheiden, die die Lage der gemessenen
Anregungen recht gut wiedergeben. Es sei an dieser Stelle noch einmal dar-
auf hingewiesen, da es sich bei der Zuordnung der Anregungsmoden zu
den Mepunkten um einen Vorschlag handelt, der in erster Linie zum Ziel
hat, die Meergebnisse unter Ber

ucksichtigung der Symmetriebedingungen
zu ordnen und

ubersichtlich darzustellen.
84 Kapitel 4. Magnetische Anregungen in NdCu
2
Messungen mit Q= (0 2 0)+ q In Abb. 4.28 sind Messungen mit Wel-
lenvektor

ubertr

agen der Form Q=(0 2 0)+q dargestellt. Von den zehn Dis-
persionszweigen, die in dieser BZ prinzipiell mebar sein sollten, lassen sich
zwischen  - und X-Punkt im wesentlichen drei Anregungen beobachten. Wie
in den Phasen F3 und F1 ist in den Scans mit Q=(0 2 0)+q der schwach di-
spersive Teil des Anregungsspektrums zu sehen. Das Identizieren einzelner
Dispersionszweige ist hier noch schwieriger, da die Anregungsenergien im
schmalen Bereich zwischen 1 und 2meV liegen und ache, nah beieinander
liegende Moden praktisch nicht aufgel

ost werden k

onnen.
Die Ergebnisse der Messungen mit Q=(0 2 0)+q sind in Abb. 4.29 zu-
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Abbildung 4.28: Konstant-Q-Scans mit Wellenvektor

ubertrag (0 2 0)+q in
der Phase AF1. Wie aufgrund der Messungen in den Phasen F3 und F1 zu
erwarten war, sind in dieser Raumrichtung die schwach dispersiven Anre-
gungsmoden zu sehen.
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Abbildung 4.29: Experimentell ermittelte Spinwellendispersion in a-
Richtung der antiferromagnetischen Phase AF1 f

ur Wellenvektor

ubertr

age
der Form (0 2 0)+q. Aufgrund der verkleinerten magnetischen BZ sind im
dargestellten Dispersionsbild f

unf gleiche Teile enthalten. Der Bereich von
einem Zonenzentrum ( ) bis zum Zonenrand (ZR) wurde hervorgehoben.
sammengefat. Analog zur Vorgehensweise im vorangegangenen Abschnitt
wurde die m

ogliche Lage einzelner Dispersionszweige bestimmt. Es lassen
sich sieben Anregungsmoden unterscheiden, wobei sich einige davon auf sehr
wenige Mepunkte st

utzen und deshalb mit Vorsicht zu betrachten sind.
Nichtsdestotrotz stellen auch diese Ergebnisse eine gute Grundlage f

ur den
Test zuk

unftiger Modellrechnungen dar.
4.2.3 Spinwellen f

ur 
0
H parallel c
Aus den Messungen der Spinwellendispersion in der Phase F3 und der An-
passung eines Modells an diese Medaten sind die Komponenten =
aa
(q)
bzw. =
cc
(q) des magnetischen Austauschtensors =(q) bestimmt worden.
Die Komponente =
bb
(q) lie sich aus dem magnetischen Phasendiagramm
f

ur

auere Magnetfelder parallel zur b-Richtung berechnen. Allerdings konn-
ten die Kopplungsparameter trotz zus

atzlicher experimenteller Daten nicht
verfeinert werden, da eine Anpassung des Modells f

ur Phasen mit kompli-
zierteren Spinstrukturen zu aufwendig ist.
Eine M

oglichkeit, die experimentelle Basis f

ur die Bestimmung der mag-
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Abbildung 4.30: Intensit

at des zur Phase AF1 geh

orenden magnetischen
Bragg-Reexes  in Abh

angigkeit eines

aueren Magnetfeldes parallel c.
Das Verschwinden der Intensit

at bei 9.5 T kennzeichnet einen Phasen

uber-
gang.
netischen Kopplungskonstanten zu erweitern, besteht darin, ein starkes

aueres Magnetfeld parallel zur c-Richtung anzulegen, um eine ferromag-
netische Anordnung der magnetischen Momente in dieser Richtung zu er-
reichen. Damit erh

alt man einen Zustand

ahnlich dem in der Phase F3, wo
nur noch zwei Dispersionszweige auftreten und das f

ur NdCu
2
entwickelte
Modell an die gemessene Dispersionsrelation angepat werden kann. Mit der
Ausrichtung der Momente in c-Richtung ergibt sich die M

oglichkeit, die bb-
Komponente =
bb
(q) des Austauschtensors aus der gemessenen Dispersions-
relation zu bestimmen und damit die Konsistenz des Modells zu erh

ohen.
Auerdem sollte die Anisotropie der magnetischen Kopplung direkt aus der
Spinwellendispersion ersichtlich sein, da die Pr

azession der magnetischen
Momente jetzt in der ab-Ebene erfolgt.
Experiment
Das Experiment wurde am Spektrometer IN12 des ILL durchgef

uhrt. Als
Probe kam der NdCu
2
-Einkristall zum Einsatz, der schon f

ur die Messun-
gen in den Phasen F3 und F1 verwendet wurde. Zur Erzeugung des Mag-
netfeldes stand der 12T-Vertikalmagnet des Grenobler Instituts CENG zur
Verf

ugung, in dem die Probe auf T =2K gek

uhlt wurde.
Magnetisierungsmessungen in hohen Feldern parallel c [Svoboda,95]
hatten keinen Hinweis gegeben, bei welcher Magnetfeldst

arke der

Ubergang
in den ferromagnetischen Zustand erfolgt. Deshalb wurde das Magnetfeld zu-
erst langsam erh

oht und dabei die Intensit

at des zur Phase AF1 geh

orenden
magnetischen Bragg-Reexes bei Q=(1.4 0 0) beobachtet. Das Ergebnis
ist in Abb. 4.30 zu sehen. Bei 
0
H
c
 9.5 T verschwindet die antiferromag-
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netische Phase AF1 und es wurde zuerst davon ausgegangen, da die mag-
netischen Momente oberhalb dieses

Ubergangs ferromagnetisch ausgerichtet
sind. Sp

atere Messungen zeigten allerdings, da oberhalb von 9.5 T zun

achst
eine magnetische Phase mit inkommensurabler Momentanordnung existiert,
die ihrerseits bei 
0
H
c
 13.5 T verschwindet. Diese Messungen werden in
Kap. 5 ausf

uhrlich dargestellt.
Das Experiment zur Messung der Spinwellendispersion wurde schlielich
im maximal zur Verf

ugung stehenden Feld von 
0
H
c
=12T durchgef

uhrt.
In Abb. 5.7 wird man sehen, da die Intensit

at eines zur inkommensu-
rablen Zwischenphase geh

orenden Bragg-Reexes bei diesem Magnetfeld
schon um die H

alfte abgenommen hat. Man kann also davon ausgehen, da
die magnetischen Momente bereits eine starke Komponente parallel zur c-
Richtung aufweisen und die zu messende Spinwellendispersion den Charak-
ter der ferromagnetischen Momentanordnung tr

agt. Die in Kap. 5 vorgestell-
ten Ergebnisse werden auerdem zeigen, da eine Messung der magnetischen
Anregungen in Feldern gr

oer als 12T ebenfalls nicht sinnvoll ist, da sich
dann bereits die Eekte der Achsenkonversion bemerkbar machen.
Dispersion in a-Richtung ()
Da die Nutzung eines Vertikalmagneten f

ur Magnetfelder parallel zur c-
Richtung die ab-Ebene als Streuebene bedingt, ist bei einem gegebenen
Wellenvektor

ubertrag Q wiederum nur die H

alfte der existierenden Anre-
gungen mebar. Geht man bei 
0
H
c
=12T von einer nahezu ferromagneti-
schen Ausrichtung der magnetischen Momente aus, sollte in jeder BZ nur ein
Dispersionszweig auftauchen. In Abb. 4.31 sind Messungen in a-Richtung in
verschiedenen BZ dargestellt. Da jeder Konstant-Q-Scan nur eine Anregung
zeigt, ist die oben gemachte Annahme gerechtfertigt, da die Spinwellendis-
persion bei 12T bereits stark von der ferromagnetischen Momentanordnung
gepr

agt ist.
Wie in der Phase F3 beobachtet man f

ur Q=(1 1 0) -q einen stark dis-
persiven Zweig, der bei q=(0.35 0 0) ein Minimum ausbildet. Die sehr klei-
ne Halbwertsbreite der bei Q=(0.5 1 0) gemessenen Anregung repr

asentiert
den starken Anstieg des Dispersionszweiges an dieser Stelle (fokussierende
Konguration).
Der zweite Dispersionszweig wurde zwischen q=(0 0 0) und (0.5 0 0) bei
Q=q und zwischen q=(0.5 0 0) und (1 0 0) bei Q=(0 2 0)+q gemessen.
Auch diese Anregungsmode ist stark dispersiv und bildet ein Minimum
aus, welches jetzt aber bei q=(0.65 0 0) und damit im Bereich der magne-
tischen Ordnungsvektoren in NdCu
2
liegt. Die durch dieses Minimum gebil-
dete Energiel

ucke ist deutlich kleiner als die bei q=(0.35 0 0) und bestimmt
damit den Wellenvektor der niederenergetischsten Anregung.
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Abbildung 4.31: Konstant-Q-Scans in verschiedenen BZ zur Messung der
Spinwellendispersion in a-Richtung. Beide Dispersionszweige sind stark dis-
persiv und bilden deutliche Minima aus.
Dispersion in b-Richtung ()
Die Messungen zur Spinwellendispersion in b-Richtung sind in Abb. 4.32
dargestellt. Zu sehen sind die erwarteten zwei Anregungsmoden, die sich
in jeweils einer BZ vom Zonenzentrum bis zum Zonenrand verfolgen las-
sen. Sie zeigen ein dispersives, gegenl

auges Verhalten und kreuzen sich
bei q (0.55 0 0). Die sehr groen Halbwertsbreiten der bei Q=(1 1 0) -q
gemessenen Anregungen ergeben sich zum einen aus der defokussierenden
4.2. Spinwellendispersion in anderen Phasen 89
Q = (0 2 0) - q
Energie (meV)
0 0.5 1 1.5 2
Energie (meV)
0 0.5 1 1.5 2
In
te
ns
itä
t (
Ne
utr
on
en
 / 7
 m
in) (0 0.3 0)
(0 0 0)
(0 1 0)
(0 0.8 0)
(0 0.6 0)
(0 0.5 0)
(0 0.1 0)
q =
Q = (1 1 0) - q
µ0Hc = 12 T  ,  T = 2 K
50
 n 50
 n
Abbildung 4.32: Experimentelle Ergebnisse zur Spinwellendispersion in b-
Richtung. In beiden BZ l

at sich jeweils ein Dispersionszweig vom  - bis
zum X-Punkt verfolgen.
Megeometrie. Zum anderen ist denkbar, da sich auch die Abweichung
von einer exakt ferromagnetischen Ausrichtung der magnetischen Momen-
te bemerkbar macht, was zu einer stellenweisen leichten Aufspaltung der
Anregungsmoden f

uhren kann.
90 Kapitel 4. Magnetische Anregungen in NdCu
2
Dispersionsrelation f

ur 
0
H parallel c
In Abb. 4.33 ist die Dispersionrelation in einem Magnetfeld von 
0
H=12T
parallel c dargestellt. Die gemessenen Anregungen wurden entsprechend der
Raumrichtungen, in denen sie gemessen wurden, eingetragen und durch Li-
nien verbunden. Die Linien stellen keine Modellanpassung dar, sondern die-
nen zur Verdeutlichung des Verlaufs der Dispersionszweige. Zus

atzlich wur-
de die Dispersionsrelation der Spinwellen in der ferromagnetischen Phase F3
(
0
H
b
=3T, vergl. Abb. 4.13) strichliert eingezeichnet.
Der direkte Vergleich beider Dispersionsrelationen verdeutlicht die mag-
netische Anisotropie in NdCu
2
. Der in F3 ach verlaufende Zweig zeigt jetzt
starke Dispersion und ein ausgepr

agtes Minimum bei q (0.6 0 0). Der an-
dere Dispersionszweig verh

alt sich wie in F3, ist aber zu etwas h

oheren Ener-
gien verschoben. Damit wird deutlich, da die minimale Anregungsenergie
in starken Magnetfeldern parallel zur c-Richtung von einem anderen Disper-
sionszweig als in F3 deniert wird. Der Unterschied zwischen beiden Disper-
sionsrelationen beschr

ankt sich also nicht auf unterschiedliche Beitr

age zur
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Abbildung 4.33: Die Spinwellendispersion bei T =2K und 
0
H
c
=12T pa-
rallel zur c-Richtung. Die durchgezogenen Linien zeigen die Zuordnung der
einzelnen Mepunkte zu den Dispersionszweigen. Die Symbole kennzeichnen
die Raumrichtungen, in denen die jeweiligen Anregungen gemessen wurden.
Die strichlierten Linien stellen den Verlauf der Dispersionszweige in der
Phase F3 dar.
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Zeeman-Energie, sondern man ndet ein qualitativ anderes Verhalten vor,
wie es f

ur magnetisch anisotrope Materialien charakteristisch ist.
4.3 Energiel

ucke im Anregungsspektrum
Bei der Vorstellung der Spinwellendispersionen in den verschiedenen magne-
tischen Phasen wurde mehrmals auf die Auspr

agung eines Minimums hinge-
wiesen, welches eine Energiel

ucke im Anregungsspektrum deniert. Da die
Existenz solch einer Energiel

ucke urs

achlich mit der magnetischen Anisotro-
pie zusammenh

angt, soll in diesem Abschnitt noch einmal gesondert darauf
eingegangen werden.
Die physikalische Bedeutung der Energiel

ucke l

at sich am besten verste-
hen, wenn man sich die Magnonen im Vergleich zu den Phononen anschaut.
Das Minimum in der Phononendispersionsrelation wird durch die akusti-
schen Zweige an der Stelle q=(0 0 0) ( -Punkt) gebildet. Das entspricht
einer Gitteranregung mit unendlich langer Wellenl

ange, bei der s

amtliche
Atome des Gitters in gleicher Phase schwingen. Die relativen Abst

ande der
Atome zueinander

andern sich also nicht und somit wirken keine zus

atzlichen
Kr

afte, weswegen diese Anregung die Energie Null hat. Im Fall der Magno-
nen gilt das gleiche f

ur eine ferromagnetische Spinanordnung. Pr

azedieren
alle Spins in Phase und ist das System in der Ebene senkrecht zur Magneti-
sierungsrichtung isotrop, so ndet man f

ur die Spinwelle mit q=(0 0 0) die
Energie Null, da keine zus

atzlichen magnetischen Austauschkr

afte wirken.
Es gibt also keine Energiel

ucke.

Aquivalent ist die Situation bei einer an-
tiferromagnetischen Spinanordnung mit einer magnetisch isotropen Ebene
senkrecht zur Spinrichtung. Die magnetische Ordnung gibt eine feste Phasen-
beziehung der Spins zueinander vor, die durch den magnetischen Ordnungs-
vektor  ausgedr

uckt wird. Wird eine Spinwelle mit dem Wellenvektor q= 
so angeregt, da diese Phasenbeziehung erhalten bleibt, wirken ebenfalls kei-
ne zus

atzlichen magnetischen Austauschkr

afte und die Anregungsenergie an
der Stelle q=  ist Null.
Durch die Pr

azessionsbewegung der Spins sind die Raumrichtungen, die
die Pr

azessionsebene aufspannen, miteinander gekoppelt. Im Falle magne-
tischer Anistropie zwischen diesen Raumrichtungen pr

azedieren die Spins
nicht mehr frei in dieser Ebene und es ist eine endliche Energie erforderlich,
um die Spins auszulenken. Damit entsteht eine Energiel

ucke im Anregungs-
spektrum, die um so gr

oer wird, je st

arker die magnetische Anisotropie
ist. Handelt es sich ausschlielich um Ein-Ionen-Anisotropie, wie sie durch
die Kristallfeldwechselwirkung hervorgerufen werden kann, so bendet sich
das Minimum im Anregungsspektrum an der Stelle des magnetischen Ord-
nungsvektors. Bildet sich dieses Minimum jedoch an einer anderen Stelle
aus, ist das ein deutlicher Hinweis auf die Existenz einer starken Anisotropie
in der magnetischen Austauschwechselwirkung (Zwei-Ionen-Anisotropie). In
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den vorangegangenen Abschnitten dieses Kapitels hatte man gesehen, da
das in NdCu
2
der Fall ist. Zur Charakterisierung der magnetischen Anistro-
pie ist es deshalb sinnvoll, die Temperatur- und Magnetfeldabh

angigkeit der
Energiel

ucke bzw. des Minimums im Anregungsspektrum zu untersuchen.
Die ersten Aussagen zur Gr

oe der Energiel

ucke in NdCu
2
wurden aus
Messungen der spezischen W

arme abgeleitet. In [Takayanagi,95] wurde
die Formel
C = T + 
m
T
3
exp( 
Æ
k
B
T
) + T
 2
(4.5)
an eine Messung im Nullfeld f

ur T < 4K angepat. Die Terme in Glg. 4.5 be-
schreiben der Reihe nach den elektronischen Anteil der spezischen W

arme,
den Beitrag der Magnonen und den Kernanteil. Der Faktor exp( 
Æ
k
B
T
)
ber

ucksichtigt die Energiel

ucke und die Anpassung liefert Æ=0.27meV. Die-
selbe Formel, jedoch ohne den Faktor T
3
im mittleren Term, liefert in [Ta-
kayanagi,98] mit Æ=0.24meV einen

ahnlichen Wert. Unter Nutzung der
zweiten Formel (also ohne T
3
) wird in [Sieck,95] allerdings ein deutlich
abweichendes Ergebnis angegeben. Hier liefert die Anpassung im Nullfeld
den Wert Æ=0.89meV und f

ur eine Messung bei einem

aueren Feld von

0
H=6T parallel b einen Wert von Æ=1.10meV.
Am Flugzeitspektrometer IN6 konnte die Gr

oe der Energiel

ucke dann
direkt bestimmt werden. Bei T =1.5K undH=0 ndet man die energetisch
niedrigste Anregung bei einemWellenvektor

ubertrag von jQj=1.35

A
 1
mit
einem Energie

ubertrag von E=0.8meV [Loewenhaupt,98-2]. Dieses Er-
gebnis wird durch die Messungen zur Spinwellendispersion in der Phase AF1
(vergl. Anschnitt 4.2.2) best

atigt. An der StelleQ=(0.65 1 0) (das entspricht
einem Wellenvektor

ubertrag von jQj  1.30

A
 1
) konnte das Minimum in
der Spinwellendispersion mit starker Intensit

at gemessen werden. Die Ener-
giel

ucke betr

agt an dieser Stelle E=0.75meV.
4.3.1 Temperaturabh

angigkeit
Die magnetische Anisotropie ist entscheidend an der Ausbildung der Spin-
anordnungen in den einzelnen magnetischen Phasen beteiligt. Demzufolge
stellt sich auch die Frage, wie sich die Energiel

ucke von Phase zu Phase

andert bzw. ob sich die Position des Minimums im Anregungsspektrum ver-
schiebt. Dazu sollen zuerst temperaturabh

angige Messungen ohne

aueres
Magnetfeld vorgestellt werden.
Abb. 4.34 ist in zwei Teile geteilt. Auf der linken Seite sind Konstant-
Q-Scans an der Stelle Q=(0.65 1 0) dargestellt. Bei T =1.5K ist ein wohl-
deniertes Signal zu sehen, das mit E=0.75meV der niederenergetischsten
Anregung in der Phase AF1 entspricht. Mit zunehmender Temperatur wird
das Signal breiter und acher, obwohl sich das System bei T =3.0 und 3.8K
noch in der kommensurablen Phase AF1 bendet. Der Grund daf

ur liegt
in einer zunehmenden Instabilit

at der magnetischen Fernordnung bei der
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Abbildung 4.34: Im linken Teil der Abbildung sind Energiescans mit einem
konstanten Wellenvektor

ubertrag von Q=(0.65 1 0) bei verschiedenen Tem-
peraturen dargestellt. Die rechte Seite zeigt Messungen mit einem konstanten
Energie

ubertrag von E=0.4meV. Im unteren Teil der Abbildung wurden die
an die Messungen angepaten Kurven

ubereinandergelegt, um einen direkten
Vergleich zu erm

oglichen. F

ur ein und dieselbe Temperatur wurde jeweils das
gleiche Symbol und die gleiche Linienart verwendet.
Ann

aherung an den Phasen

ubergang bei T =4.0K. Die inkommensurablen
Spinanordnungen ab T =4.0K liefern dann sehr breite, ache Signale, da
mit der Vergr

oerung der magnetischen Elementarzelle die Anzahl der An-
regungsmoden steigt und einzelne Dispersionszweige nicht mehr aufgel

ost
werden k

onnen. Zum direkten Vergleich der Messungen bei den einzelnen
Temperaturen sind die an die Meergebnisse angepaten Linien im unte-
ren Teil der Abbildung noch einmal

ubereinandergelegt worden. Dabei ist
erkennbar, da die bei T =1.5K beobachtete Energiel

ucke mit steigender
Temperatur aufgef

ullt und schlielich geschlossen wird. Bei welcher Tem-
peratur die Energiel

ucke verschwindet, l

at sich aufgrund der begrenzten
Au

osung nicht genau bestimmen, aber die Messungen zeigen auf jeden Fall
keinen Widerspruch zur Aussage in [Takayanagi,95], da die Energiel

ucke
mit dem Eintritt in die kommensurable Phase AF1 entsteht.
Die Frage nach der Position des Minimums im Anregungsspektrum wird
auf der rechten Seite der Abb. 4.34 beantwortet. Dort sind Scans parallel zur
b-Richtung bei einer konstanten Energie von E=0.4meV dargestellt. Das
beobachtete Signal gewinnt mit steigender Temperatur an Intensit

at, wobei
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seine Position aber unver

andert bleibt. Die Zunahme der Intensit

at erkl

art
sich aus der Zunahme der Anregungen bei niedrigen Energien, wie es schon
anhand der Konstant-Q-Scans deutlich wurde. Das Beibehalten der Position
l

at darauf schlieen, da das Minimum im Anregungsspektrum unver

andert
bei Q=(0.65 1 0) bzw. q=(0.35 0 0) zu nden ist. Die Anisotropie der mag-
netischen Kopplung ndet ihren Ausdruck also bereits in den magnetischen
Anregungen in den inkommensurablen Phasen, auch wenn die Energiel

ucke
erst unterhalb von T =4.0K auftritt.
4.3.2 Magnetfeldabh

angigkeit
Einige Aussagen zur Magnetfeldabh

angigkeit der Energiel

ucke lieen sich
bereits aus der Betrachtung der Spinwellendispersionen in den Phasen AF1,
F1 und F3 sowie f

ur starke Magnetfelder parallel zur c-Achse gewinnen.
Oen blieb die Frage, ob es bei den Phasen

uberg

angen zu einem sogenann-
ten
"
soft mode\-Verhalten kommt, das heit, ob sich bei der Umorientierung
der magnetischen Momente die Energiel

ucke drastisch verkleinert oder sogar
schliet. Ein solches
"
Weich-Werden\ einer Anregungsmode bedeutet, da
die magnetische Anisotropie innerhalb der Pr

azessionsebene der Spins zu-
mindest teilweise verschwindet bzw. kompensiert wird. Im folgenden werden
dazu einige Messungen f

ur Felder parallel zur b- und zur c-Achse vorgestellt.
Magnetfelder parallel b
In Abb. 4.35 sind einige Energiescans an der Stelle des Minimums
q=(0.35 0 0) bei verschiedenen Magnetfeldern zusammengefat. Die Mes-
sungen mit Q=(0.65 1 0) wurden am Spektrometer IN14 mit dem 4T-
Horizontalmagnet des ILL durchgef

uhrt. Die Messungen mit Q=(0.35 0 2)
stammen von einem Experiment am Spektrometer IN12 mit dem 6T-
Vertikalmagnet. Jeweils zwei der dargestellten Scans geh

oren zu einer mag-
netischen Phase, mit Ausnahme der Phase F2, die nur in einem schmalen
Feldbereich existiert und durch die Messung bei 
0
H
b
=2.62T vertreten
wird.
In der Phase F3 (3.0 und 5.5 T) ist das erwartete Verhalten zu beobach-
ten: aufgrund des Zeeman-Beitrages zur Energie (siehe Glg. 3.4) verschie-
ben sich die Anregungen mit steigendem Magnetfeld zu h

oheren Energien.
Die Verkleinerung der Energiel

ucke in der Phase AF1 (0 und 0.6 T) hat die
gleiche Ursache. Die niederenergetischste Anregungsmode geh

ort zu magne-
tischen Momenten, deren Richtung dem

aueren Feld entegegengesetzt ist,
weshalb die Zeeman-Energie einen negativen Beitrag leistet. Warum in der
Phase F1 (1.0 und 2.4 T) trotz des betr

achtlichen Feldunterschiedes eine na-
hezu gleich groe Energiel

ucke auftritt, wird anhand von Abb. 4.36 deutlich.
Es kommt hier zur

Uberlagerung der f

ur F3 und AF1 beschriebenen Eek-
te, wodurch sich zwei Anregungsmoden kreuzen. Die beobachtete Gleichheit
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Abbildung 4.35: Konstant-Q-Scans an der Stelle des Minimums im Anre-
gungsspektrum bei verschiedenen Magnetfeldern. Es kommt zu Verschiebun-
gen der Anregungsenergien aufgrund des Zeeman-Beitrages zur Energie.
Ein
"
soft mode\-Verhalten an den Phasen

uberg

angen l

at sich nicht beob-
achten.
der Energiel

ucken bei 
0
H
b
=1.0T und 2.4T in Abb. 4.35 ist also zuf

allig.
In Abb. 4.37 sind die oben beschriebenen Ergebnisse noch einmal zusam-
mengefat. Sie werden mit theoretischen Voraussagen zur Feldabh

angigkeit
der Anregungen an der Stelle q=(0.35 0 0) verglichen. W

ahrend in den Ab-
solutwerten der Energie Abweichungen zu beobachten sind, wird das quali-
tative Verhalten der Anregungen bei sich

anderndem

aueren Feld sehr gut
wiedergegeben. Die kleinste Energiel

ucke bei T =1.5K und Magnetfeldern
parallel zur b-Richtung wurde mit E=0.5meV bei 
0
H
b
=3.0 T gefunden.
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Abbildung 4.36: Magnetfeldabh

angigkeit der Anregungsenergien innerhalb
der Phase F1. Je nach Ausrichtung der Spins relativ zur Richtung des

aue-
ren Feldes ist der Zeeman-Beitrag zur Anregungsenergie positiv oder nega-
tiv. Dadurch kommt es zum Kreuzen von Anregungsmoden.
An keinem der Phasen

uberg

ange konnte ein
"
soft mode\-Verhalten beob-
achtet werden.
Magnetfelder parallel c
Im Abschnitt 4.2.3 sind Messungen zur Spinwellendispersion in einem

aue-
ren Magnetfeld von 
0
H=12T parallel zur c-Richtung vorgestellt worden.
Als Ergebnis dieser Messungen (Abb. 4.33) ndet man die Ausbildung eines
Minimums bei q=(0.6 0 0) mit einer Energiel

ucke von E 0.2meV. Dieses
grunds

atzlich andere Verhalten als in Magnetfeldern parallel zur b-Richtung
ist Ausdruck der starken magnetischen Anisotropie. Andererseits sind die
relativ kleine Energiel

ucke und die Position des Minimums im Bereich der
magnetischen Ordnungsvektoren Kennzeichen eines eher schwach anisotro-
pen Systems. Es stellt sich also die Frage, was beim Phasen

ubergang bei

0
H
c
=9.5T geschieht.
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Abbildung 4.37: Vergleich der experimentell bestimmten Feldabh

angigkeit
der magnetischen Anregungen bei q=(0.35 0 0) mit theoretischen Voraus-
sagen (durchgezogene Linien), denen die in der Phase F3 gewonnenen Er-
gebnisse zugrunde liegen.
Abb. 4.38 zeigt zwei Scans bei Q=(0.65 1 0), also an der Stelle des Mi-
nimums in den Dispersionsrelationen f

ur Magnetfelder parallel b. Es wird
deutlich, da diese Anregung bei der Ann

aherung an den Phasen

ubergang
kein
"
soft mode\-Verhalten aufweist. Aus Abb. 4.33 ist auerdem ersichtlich,
da sich die Position dieses Minimums nicht verschiebt.
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Abbildung 4.38: Die magnetischen Anregungen mit einem Wellenvek-
tor

ubertrag von Q=(0.65 1 0) zeigen kein
"
soft mode\-Verhalten bei der
Ann

aherung an den Phasen

ubergang bei 9.5 T.
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Abbildung 4.39: Die Magnetfeldabh

angigkeit der Anregungen an der Stelle
Q=(0.65 0 0). In Verbindung mit dem Phasen

ubergang bei 9.5 T l

at sich
das Weich-Werden einer Anregungsmode beobachten.
Dagegen l

at sich jetzt an der Stelle des magnetischen Ordnungsvek-
tors das Weich-Werden einer Anregungsmode beobachten. Die Magnet-
feldabh

angigkeit der Anregungen an der StelleQ=(0.65 0 0) ist in Abb. 4.39
dargestellt. Die Messungen wurden nacheinander bei steigendem Magnetfeld
durchgef

uhrt. Auch wenn sich nicht sicher sagen l

at, ob sich die Ener-
giel

ucke tats

achlich schliet, so ist doch deutlich zu sehen, da bei Ann

ahe-
rung an den Phasen

ubergang bei 
0
H
c
=9.5T immer weniger Energie erfor-
derlich ist, um eine Spinwelle anzuregen. Daraus folgt, da die magnetische
Anisotropie durch das

auere Magnetfeld zumindest teilweise kompensiert
wird. Eine quantitative Aussage kann allerdings nicht gemacht werden, da
die magnetischen Momente bereits eine Komponente parallel zur c-Achse
haben und somit auch die Pr

azessionsebenen der Spins Komponenten aller
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drei Raumrichtungen enthalten. Ein zuk

unftiges Modell der magnetischen
Kopplung in NdCu
2
sollte aber in der Lage sein, die

Anderung der magne-
tischen Anisotropie bez

uglich der Spinrichtung zu beschreiben.
100 Kapitel 4. Magnetische Anregungen in NdCu
2
Kapitel 5
Achsenkonversion in NdCu
2
Das Ph

anomen einer Konversion der Ising-Achse in einer Verbindung der
RCu
2
-Reihe wurde erstmals 1994 anhand von DyCu
2
beschrieben [Ha-
shimoto,94]. Seitdem ist der Eekt in weiteren Verbindungen beobachtet
worden, so in PrCu
2
[Ahmet,96], [Settai,96], CeCu
2
[Sugiyama,98] und
TbCu
2
[Sugiyama,98-2]. Magnetisierungsmessungen in hohen Magnetfel-
dern (bis 50 T) zeigten das typische Verhalten bei einer Achsenkonversion
jedoch nicht f

ur NdCu
2
, SmCu
2
und HoCu
2
[Sugiyama,99]. Es wurde ge-
schlufolgert, da die Konversion der Ising-Achse nur in RCu
2
-Verbindungen
auftritt, in denen die leichte Magnetisierungsrichtung in der ac-Ebene liegt
(f

ur R=Nd, Sm, Ho zeigen die geordneten Momente in b-Richtung).
Hochfeld-Neutronenstreuexperimente an einem NdCu
2
-Einkristall zeig-
ten jedoch starke magnetoelastische und z.T. irreversible bzw. hysteretische
Eekte, wie sie f

ur eine Achsenkonversion typisch sind. In diesem Kapitel
sollen deshalb die Ergebnisse der entsprechenden Neutronenstreuexperimen-
te vorgestellt und diskutiert werden. Zuerst wird jedoch auf einige Arbeiten
zur Achsenkonversion in DyCu
2
eingegangen, um einen Bezugspunkt f

ur die
Interpretation der NdCu
2
-Daten zu schaen.
5.1 Ising-Achsen-Konversion in DyCu
2
DyCu
2
ist die mit Hinblick auf die Ising-Achsen-Konversion am intensivsten
untersuchte Verbindung und wird deshalb hier als Beispiel gew

ahlt. Die er-
sten Magnetisierungsmessungen, die die Achsenkonversion zeigen, wurden
1994 von Hashimoto et al. ver

oentlicht [Hashimoto,94]. Bei einer Tem-
peratur von T =4.2K zeigt sich die Achsenkonversion durch einen drasti-
schen Sprung in der Magnetisierungskurve bei einem

aueren Feld von etwa
13T, angelegt parallel zur schweren Magnetisierungsachse c (Abb. 5.1). Das
magnetische Moment nimmt dabei den Wert an, den man f

ur die Moment-
komponente in a-Richtung in

aueren Feldern parallel zu a ndet. Bei sin-
kendem

aueren Feld zeigt die Magnetisierungskurve nun die Charakteristik
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Abbildung 5.1: Magnetisierungsmessung zur Konversion der Ising-Achse
von der a- zur c-Achse in DyCu
2
bei 4.2 K. Das

auere Magnetfeld steht
parallel zur c-Achse. (Abb. nach [Hashimoto,94])
der a-Achse, w

ahrend die Magnetisierung f

ur Felder parallel zu a nach der
Konversion das Verhalten der c-Achse zeigt. Die Konversion bleibt auch im
Nullfeld erhalten und kann nur durch Erw

armung

uber 100K oder durch
Anlegen eines

aueren Magnetfeldes von etwa 5T in a-Richtung r

uckg

angig
gemacht werden.
Loewenhaupt et al. ver

oentlichten Messungen zur Magnetostriktion,
wonach die Achsenkonversion mit starken magnetoelastischen Eekten von
bis zu 4% verbunden ist (Abb. 5.2) [Loewenhaupt,98]. Das in Abb. 5.2
eingef

ugte Bild zeigt Messungen zur thermischen Ausdehnung im Nullfeld
entlang der c-Achse vor und nach der Konversion. Auch hier erscheinen a-
und c-Achse nach der Konversion vertauscht. Der urspr

ungliche Zustand
wird nach Erw

armung auf etwa 200 K wieder erreicht. Anhand dieser expe-
rimentellen Daten wird deutlich, wie stark die magnetischen Eigenschaften
mit denen des Kristallgitters zusammenh

angen. Eine wiederholte Achsen-
konversion f

uhrt schlielich zum Zerbrechen des Kristalls.
In [Doerr,99] und [Sugiyama,97] nden sich (H
c
,T )-
Phasendiagramme, die die Abh

angigkeit des Konversionsfeldes von
der Temperatur zeigen. Der Vergleich dieser Arbeiten wie auch der beiden
weiter oben zitierten Ver

oentlichungen verdeutlicht, da der Konver-
sionsproze entweder stark probenabh

angig ist oder aber stark von den
experimentellen Bedingungen abh

angt: w

ahrend in [Doerr,99] das kleinste
zur Konversion erforderliche Feld mit etwa 3T bei T =35K angegeben
wird, ndet man in [Sugiyama,97] bei gleicher Temperatur ein Mindestfeld
von fast 10T.
Schlielich sei auf den z.Z. aktuellsten Artikel von Svoboda et al. ver-
wiesen, in dem gezeigt wird, da die magnetische Achsenkonversion von
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Abbildung 5.2: Messung der Magnetostriktion in DyCu
2
bei 4.2 K. Die ein-
gef

ugte Abbildung zeigt die thermische Ausdehnung im Nullfeld entlang der
c-Achse vor und nach der Konversion (Abb. aus [Loewenhaupt,98])
einem

Ubergang von der orthorhombischen CeCu
2
- zur hexagonalen AlB
2
-
Struktur begleitet wird [Svoboda,99]. Unter Punkt 1.2.1 wurde bereits die
Verwandtschaft der orthorhombischen ac-Ebene zur hexagonalen Struktur
veranschaulicht. Damit lassen sich auch die starken magnetoelastischen Ef-
fekte verstehen, die oensichtlich mit dem Einrasten der Atome in die hexa-
gonale Struktur zusammenh

angen. Im Nullfeld und bei tiefen Temperaturen
(T =1.5K) wurde nach der Konversion die gleiche kommensurable magne-
tische Struktur mit dem Propagationsvektor  =(
2
3
1 0) gefunden wie im
nichtkonvertierten Kristall. Allerdings treten nun drei

aquivalente magneti-
sche Dom

anen auf, bei denen entsprechend der hexagonalen Symmetrie die
Propagationsrichtungen um jeweils 60
Æ
gedreht sind.
5.2 Experiment zur Achsenkonversion in NdCu
2
Die experimentellen Daten, die im folgenden vorgestellt und diskutiert wer-
den sollen, sind die Ergebnisse eines Neutronenstreuexperimentes, das am
kalten Drei-Achsen-Spektrometer V2 am Hahn-Meitner-Institut in Berlin
durchgef

uhrt wurde. Als Probenumgebung stand der Vertikalmagnet VM1
zur Verf

ugung, der in der verwendeten Konguration magnetische Felder bis
14.5 T erzeugt. F

ur die Messungen wurden Neutronen mit einem Wellenvek-
tor von jkj=1.5

A
 1
genutzt. Ein Be-Filter zwischen Probe und Analysator
diente der Unterdr

uckung von h

oheren Ordnungen.
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5.2.1 Vor der Konversion
Messungen im Nullfeld
Aufgrund der vorgegebenen Feldrichtung stand die c-Achse senkrecht, so
da a- und b-Achse die Streuebene bildeten. Die Orientierung des Kristalls
erfolgte am (0 2 0)-Reex des Kristallgitters und am magnetischen  -Reex
(1.4 0 0), der unterhalb der Phasen

ubergangstemperatur T
R
1
=4.0K auftritt
(siehe Punkt 1.2.2). Wegen der geringen Energie kalter Neutronen und des
relativ kleinen a-Gitterparameters liegt der (2 0 0)-Reex bereits auerhalb
des Q-

Ubertragsbereiches des Spektrometers. Abb. 5.3 zeigt die Longitudi-
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Abbildung 5.3: Longitudinalscans am (1.4 0 0)- bzw. (0 2 0)-Reex nach dem
Festlegen der Gitterparameter.
nalscans an den Reexen (1.4 0 0) und (0 2 0). In beiden F

allen sind Dop-
pelsignale zu sehen, deren Ursprung vorerst unklar ist. Da wegen der end-
lichen Spektrometerau

osung

uber einen gewissen Winkelbereich integriert
wird, wurden die Gitterparameter so gew

ahlt, da das jeweils st

arkere Sig-
nal zwar leicht verschoben erscheint, der Schwerpunkt des Doppelsignals
aber n

aher zum Sollwert von h=1.4 bzw. k=2 r

uckt. Mit a=4.382

A und
b=6.991

A stimmen die Gitterparameter mit denen vorangegangener Expe-
rimente

uberein.
Neben dem (0 2 0)-Reex und den bekannten magnetischen Reexen der
Phase AF1 bei tiefen Temperaturen wurde auerdem Intensit

at an der Stel-
le Q=(1 1 0) gefunden (Abb. 5.4). Dieser Reex ist in der CeCu
2
-Struktur
verboten. Da er in dem verwendeten NdCu
2
-Einkristall jedoch auch ober-
halb der Neel-Temperatur auftritt, kann ein magnetischer Ursprung ausge-
schlossen werden. Der beobachtete Reex erscheint leicht verschoben von
der (1 1 0)-Position, was auf die Ber

ucksichtigung der Doppelreexstruktur
beim Festlegen der Gitterparameter zur

uckzuf

uhren ist. Allerdings f

allt auf,
da man hier keinen Doppelreex beobachtet. Das k

onnte ein erster Hin-
weis auf die Koexistenz zweier verschiedener kristallographischer Struktu-
ren sein, von denen eine die CeCu
2
-Struktur (ohne (1 1 0)-Reex) ist. Die
andere Struktur hat dann leicht abweichende Gitterparameter und ihre Pro-
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Abbildung 5.4: Der (1 1 0)-Reex im Nullfeld.
jektion in die ab-Ebene liefert kein einfaches Rechteckgitter mehr, wodurch
die Ausl

oschung des (1 1 0)-Reexes aufgehoben wird. Da der untersuch-
te NdCu
2
-Einkristall bereits vor dieser Messung einen Konversionszyklus
durchlaufen hatte, liegt die

Uberlegung nahe, da die Existenz einer zwei-
ten kristallographischen Struktur das nicht-reversible Ergebnis des vorange-
gangenen Konversionsprozesses ist. Dem steht allerdings entgegen, da der
(1 1 0)-Reex inzwischen auch in einem anderen NdCu
2
-Einkristall gefunden
wurde, der noch keinen hohen Feldern ausgesetzt war [Witte,99]. Obwohl
der Ursprung des (1 1 0)-Reexes damit vorerst unklar bleibt, soll im fol-
genden auch das magnetfeldabh

angige Verhalten dieses Reexes dargestellt
werden, da es deutlich mit dem Proze der Achsenkonversion korreliert ist.
Magnetfeldabh

angige Messungen
Aus einem vorangegangenen Experiment am IN12 in Grenoble war bekannt,
da bei einem

aueren Magnetfeld von etwa 9.5 T parallel zur c-Achse ein
magnetischer Phasen

ubergang stattndet (siehe Abb. 4.30). Deshalb begin-
nen die hier vorgestellten feldabh

angigen Messungen erst bei 
0
H
c
=7T.
Magnetische Reexe Abb. 5.5 zeigt das Verschwinden des zur Phase
AF1 geh

orenden  -Reexes (1.4 0 0) bei 9.5 T. Man beachte, da die be-
reits im Nullfeld beobachtete Doppelreexstruktur (Abb. 5.3) bis zum Pha-
sen

ubergang erhalten bleibt. Beide magnetischen Signale zeigen oensicht-
lich die gleiche Magnetfeldabh

angigkeit.
F

ur 
0
H
c
> 9.5 T ndet man eine inkommensurable Spinanordnung, de-
ren Propagationsvektor 
inc
=(0.62 0.04 0) dem magnetischen Ordnungsvek-
tor 

der Phase AF3 stark

ahnelt. Abb. 5.6 zeigt, da Scans parallel zur
a-Richtung auch in dieser magnetischen Phase einen Doppelreex liefern.
F

uhrt man das Auftreten der Doppelreexe auf die Existenz zweier Dom

anen
im untersuchten Kristall zur

uck, so spricht das identische magnetische Ver-
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Abbildung 5.5: Die Magnetfeldabh

angigkeit des (1.4 0 0)-Reexes. Die Dop-
pelsignalstruktur bleibt bis zum Phasen

ubergang bei 9.5 T erhalten. F

ur den
Scan bei 9 T sind beide magnetischen Reexe getrennt eingezeichnet.
halten der beiden Dom

anen daf

ur, da es sich um zwei Kristallite derselben
chemischen und strukturellen Phase handelt. Die oben gef

uhrte Argumen-
tation zum (1 1 0)-Reex bef

urwortete allerdings verschiedene Kristallstruk-
turen. Da das magnetische Verhalten vom Kristallfeld und von der Aus-
tauschwechselwirkung beeinut wird, die ihrerseits von der Kristallstruktur
abh

angen, ist zu erwarten, da sich diese beiden Strukturen nur geringf

ugig
voneinander unterscheiden.
In Abb. 5.7 sindQ-Scans parallel zur b-Richtung bei verschiedenen Mag-
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Abbildung 5.6: Scan am (1.38 -0.04 0)-Reex parallel zur a-Richtung. Auch
hier ndet man ein Doppelsignal wie schon am (1.4 0 0)-Reex der Phase
AF1.
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Abbildung 5.7: Die Magnetfeldabh

angigkeit des zur inkommensurablen mag-
netischen Struktur geh

orenden Reexes (2 0 0)-
inc
. Mit steigendem Feld
f

uhrt das Auslenken der magnetischen Momente in c-Richtung zu einer Ab-
nahme der Intensit

at.
netfeldern dargestellt. Die Intensit

at des Signals ist bei 
0
H
c
=9.5T am
st

arksten und nimmt dann mit steigendem Feld stetig ab. Diese Abnahme
der antiferromagnetischen Intensit

at ist mit einem Auslenken der magne-
tischen Momente aus der b-Richtung (leichte Magnetisierungsrichtung) zu
erkl

aren. Das Verschwinden der inkommensurablen magnetischen Phase bei
etwa 13.5 T wird mit der vollst

andigen Ausrichtung der magnetischen Mo-
mente in c-Richtung in Verbindung gebracht.
Die feldabh

angige Zunahme der Komponente des magnetischen Moments
in c-Richtung l

ast sich in Magnetisierungsmessungen direkt beobachten.
Abb. 5.8 zeigt eine solche Messung, die am 14T-Vibrationsmagnetometer
des Instituts f

ur Angewandte Physik (IAPD) durchgef

uhrt wurde. Man be-
obachtet eine nahezu lineare Zunahme der Magnetisierung, bis ein Sprung
bei 
0
H
c
 12.5 T die Achsenkonversion anzeigt. Im Moment soll jedoch die
Magnetisierung f

ur Felder < 12.5 T betrachtet werden. Aus den gemessenen
Werten l

at sich etwa sagen, welchen Winkel die magnetischen Momente mit
der c-Achse bilden. Dabei ist zu ber

ucksichtigen, da sich die S

attigungsmag-
netisierungen parallel zu den einzelnen Raumrichtungen aufgrund des Kri-
stallfeldeinusses unterscheiden. In einer geometrischen Veranschaulichung
heit das, da sich die
"
Spitze\ des magnetischen Moments bei dessen Aus-
lenkung in einem

aueren Magnetfeld auf der Ober

ache eines Ellipsoids
bewegt. Die Gr

oe der Komponenten des magnetischen Moments kann also
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Abbildung 5.8: Magnetisierungsmessung an NdCu
2
in einem

aueren Mag-
netfeld parallel zur c-Achse. Die Messung wurde an einem Vibrationsmag-
netometer durchgef

uhrt.
durch eine Ellipsengleichung der Form

2
a
M
2
a
+

2
b
M
2
b
+

2
c
M
2
c
= 1 (5.1)
beschrieben werden. Die 
x
(x = a; b; c) sind die Komponenten des magneti-
schen Moments und dieM
x
sind die Maxima der Magnetisierung entlang der
jeweiligen Raumrichtungen. F

urM
b
nimmt man den Wert 1.8
B
des voll ge-
ordneten magnetischen Moments pro Nd
3+
-Ion in der Phase AF1. Der Wert
M
a
=1.7
B
l

at sich aus Magnetisierungsmessungen (z.B. [Svoboda,95])
absch

atzen. Da das

auere Magnetfeld parallel zu c angelegt ist, wird f

urM
c
der in Tab. 4.1.4 angegebene Wert der S

attigungsmagnetisierung verwendet.
Es sei aber darauf hingewiesen, da diese Herangehensweise sehr vereinfa-
chend ist. Eine exakte Berechnung mu mit Hilfe der Kristallfeldparameter
erfolgen.
Ausgangspunkt der weiteren Betrachtungen ist die Phase AF1 im Null-
feld. Hier ist 
b
=M
b
und folglich sind 
a
und 
c
gleich Null. Das Anlegen
und kontinuierliche Erh

ohen eines

aueren Magnetfeldes parallel zur c-Achse
f

uhrt zur Entwicklung einer Komponente 
c
des magnetischen Moments in
c-Richtung und folglich zu einer Abnahme von 
b
. In Abb. 5.9 ist darge-
stellt, wie sich die Abnahme von 
b
anhand der Intensit

at des  -Reexes
Q=(1.4 0 0) der Phase AF1 beobachten l

at. Die Intensit

at eines magneti-
schen Reexes an der Stelle Q ist proportional zum Quadrat der geordneten
Komponente des magnetischen Moments senkrecht zu Q. Im Falle des Re-
exes Q=(1.4 0 0) in der Phase AF1 heit das, das nur Momentkomponen-
ten innerhalb der bc-Ebene zur magnetischen Intensit

at beitragen. Da der
betrachtete Reex zu einer antiferromagnetischen Spinanordnung geh

ort,
ist die sich entwickelnde ferromagnetische Komponente in c-Richtung nicht
sichtbar und die beobachtete Intensit

at ist nur zu 
2
b
proportional.
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Abbildung 5.9: Magnetfeldabh

angigkeit der Intensit

aten der magnetischen
Reexe (linkes Bild) und der Komponenten des magnetischen Moments par-
allel zu den drei Raumrichtungen (rechtes Bild). Die senkrechte Linie mar-
kiert den Phasen

ubergang von der kommensurablen Struktur AF1 in eine in-
kommensurable Struktur. Strichlierte Linien beziehen sich auf die in Abb. 5.8
dargestellte Magnetisierungsmessung. Weitere Erl

auterungen siehe Text.
Im linken Teil von Abb. 5.9 sind die Intensit

at des Reexes Q=(1.4 0 0)
von 
0
H
c
=7T bis 9.5 T (volle Quadrate) und die Intensit

at des Reexes
Q=(1.380.04 0) von 9.5 T bis 13.5 T (volle Dreiecke) dargestellt. Die ent-
sprechenden Messungen waren in den Abbn. 5.5 und 5.7 gezeigt worden.
Zus

atzlich wurden die Mepunkte aus Abb. 4.30 mit einer entsprechen-
den Skalierung

ubernommen
1
(oene Kreise). Mit der Bedingung, da bei

0
H
c
=0 
b
=M
b
ist, l

at sich aus dem Verlauf der magnetischen Inten-
sit

aten die Gr

oe von 
b
in Abh

angigkeit des

aueren Magnetfeldes ermit-
teln. Unter der Annahme, da bis zum Phasen

ubergang bei  9.5 T 
a
=0
gilt, kann aus dem Verlauf von 
b
mit Hilfe von Glg. 5.1 die Entwicklung
von 
c
berechnet werden. Obige Annahme erscheint gerechtfertigt, wenn
man den Intensit

atsverlauf des (1.4 0 0)-Reexes (bzw. 
2
b
) aus den Werten
der in Abb. 5.8 gezeigten Magnetisierungsmessung berechnet. Das Ergebnis
ist im linken Teil von Abb. 5.9 als strichlierte Linie dargestellt. L

agen die
beobachteten Intensit

aten unterhalb dieser Linie, m

ute 
a
> 0 sein. Da
die Mepunkte sogar oberhalb der strichlierten Linie liegen, kann zwei Ur-
sachen haben: zum einen kommt ein systematischer Mefehler in Betracht,
wahrscheinlicher ist aber, da der Wert M
c
=1.6
B
zu ungenau ist
2
. Setzt
manM
c
=1.82 
B
, so fallen strichlierte und durchgezogene Linie in Abb. 5.9
zusammen.
1
Die unterschiedlichen Intensit

aten ergeben sich aus Experimenten an verschiedenen
Spektrometern.
2
Die exakte Bestimmung vonM
c
ist ohnehin schwierig, da schon weit vor dem Erreichen
der S

attigungsmagnetisierung die Achsenkonversion stattndet
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Abbildung 5.10: Schematische Darstellung des Verhaltens der magnetischen
Momente in einem starken Magnetfeld parallel zur c-Achse.
Wie anhand von Abb. 5.8 zu sehen ist, setzt sich die zum Magnetfeld
proportionale Zunahme der Komponente 
c
des magnetischen Moments bis
zu 
0
H
c
=12.5 T fort. Mit diesen Werten von 
c
und unter der Annah-
me 
a
=0 kann der Verlauf von 
b
zwischen 9.5 T und 12.5 T berechnet
werden. 
2
b
liefert dann die f

ur 
a
=0 erwartete Entwicklung der magneti-
schen Intensit

at (durchgezogene Linie), die jetzt die Summe der Intensit

aten
der Reexe Q=(1.38 -0.04 0) und Q=(1.38+0.04 0) ist. Der Vergleich mit
den gemessenen Intensit

aten zeigt, da die Mepunkte deutlich unterhalb
der durchgezogenen Linie liegen. Das bedeutet, da die Komponente 
b
f

ur

0
H
c
> 9.5 T schneller abnimmt, als von der Zunahme von 
c
zu erwarten
w

are. Diese Abweichung kann mit der Entwicklung einer Momentkompo-
nente 
a
in a-Richtung erkl

art werden. Unterst

utzt wird dieses Szenario
durch das in Abschnitt 4.3 beschriebene
"
soft mode\-Verhalten einer mag-
netischen Anregung bei 
0
H
c
=9.5T. Wechselt bei diesem

aueren Feld die
leichte Magnetisierungsrichtung von der b- zur a-Achse, mu die magnetische
Anisotropie innerhalb der ab-Ebene tats

achlich verschwinden, was dann zu
dem beobachteten
"
soft mode\-Verhalten f

uhrt. Die feldabh

angige Gr

oe der
Komponente 
a
kann berechnet werden, indem aus den gemessenen Inten-
sit

aten des Reexes Q=(1.380.04 0) 
2
b
bestimmt wird und anschlieend

b
und 
c
in Glg. 5.1 eingesetzt werden.
Im rechten Teil von Abb. 5.9 ist die feldabh

angige Entwicklung der
Komponenten des magnetischen Moments in den drei Raumrichtungen dar-
gestellt. Die strichlierte Linie entspricht der Magnetisierungsmessung in
Abb. 5.8. Bis zum Phasen

ubergang bei 9.5 T werden die magnetischen Mo-
mente innerhalb der bc-Ebene ausgelenkt. Bei weiter steigendem Feld ent-
wickelt sich eine Komponente in a-Richtung (volle Raute), die bei etwa
12.5 T gr

oer als die Komponente in b-Richtung (volle Kreise) wird. Die-
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ser Umstand k

onnte der Ausl

oser der Achsenkonversion in NdCu
2
sein. Mit
dem Gr

oerwerden der Komponente 
a
n

ahert sich das System dem Zustand
der RCu
2
-Verbindungen, deren leichte Magnetisierungsachse die a-Achse ist
und in denen eine Achsenkonversion nachgewiesen wurde. In Abb. 5.10 ist
das oben beschriebene Szenario noch einmal schematisch dargestellt.
Gitterreexe Nachdem das Verhalten der magnetischen Ordnung in ho-
hen Feldern parallel c vorgestellt wurde, soll nun auf die Gitterreexe (1 1 0)
und (0 2 0) eingegangen werden. In Abb. 5.11 sind die jeweiligen Messun-
gen f

ur Magnetfelder von 
0
H
c
=7 bis 11T zusammengestellt. Es ist zu
sehen, da die Reexe in diesem Bereich praktisch keine Feldabh

angigkeit
zeigen. Der (0 2 0)-Reex erscheint nach wie vor als Doppelsignal und auch
der (1 1 0)-Reex

andert im Bereich bis 11T weder Position noch Intensit

at.
Neben dem (1 1 0)-Reex erscheint ein weiterer Reex mit einem um etwa
4% kleineren a-Gitterparameter, die b-Gitterparameter sind jedoch f

ur beide
Reexe identisch (ohne Abb.).
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Abbildung 5.11: Scans am (1 1 0)- und (0 2 0)-Reex bei Feldern von 7 bis
11T. Weder Position noch Intensit

at der Reexe

andern sich in diesem
Feldbereich.
Eine weitere Erh

ohung des

aueren Magnetfeldes f

uhrt nun zu einer dra-
stischen Ver

anderung der beobachteten Reexe. Abb. 5.12 zeigt den (0 2 0)-
Reex von 11 bis 14.5 T. W

ahrend man bei der Erh

ohung des Feldes von 11
auf 12T im wesentlichen eine Zunahme der Intensit

at erkennt, ist zwischen
12 und etwa 14T eine starke Verschiebung des Reexes zu beobachten. In
Abb. 5.13 sieht man, da der Reex mit gr

oerem k-Wert seine Position
nahezu beibeh

alt, w

ahrend sich der st

arkere und bei kleinerem k liegende
Reex zu deutlich gr

oeren Werten verschiebt. Ab 13.5 T sind die beiden
Signale nicht mehr zu trennen und eine einzige Gauss-Kurve konnte an die
Medaten angepat werden.
Die beobachtete Verschiebung des (0 2 0)-Reexes entspricht einer Kon-
traktion der b-Achse um etwa 1%. Dieser Wert liegt in derselben Gr

oen-
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Abbildung 5.12: Scans am (0 2 0)-Reex bei Feldern von 11 bis 14.5 T. Neben
der Zunahme der Intensit

at durch einen ferromagnetischen Anteil l

at sich
eine starke Verschiebung der Reexposition erkennen.
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Abbildung 5.13: Intensit

at und Position des (0 2 0)-Reexes in Abh

angigkeit
des

aueren Feldes. Da bis 13 T ein Doppelreex auftritt, sind die Positionen
beider Reexe eingezeichnet. Die dargestellten Intensit

aten sind die Summen
der integrierten Intensit

aten.
ordnung wie die magnetoelastischen Eekte, die in [Svoboda,99] f

ur DyCu
2
angegeben werden. Allerdings bleibt der b-Gitterparameter in DyCu
2
nahezu
unver

andert, w

ahrend die a-Achse k

urzer und die c-Achse l

anger wird.
In NdCu
2

andert sich der a-Gitterparameter um etwa ein halbes Pro-
zent. Man beobachtet eine Verschiebung des (1 1 0)-Reexes hin zu h

oheren
h-Werten (Abb. 5.14), also ebenfalls eine Kontraktion der a-Achse. Die Po-
sition des Nachbarsignals

andert sich weniger stark.
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Abbildung 5.14: Die Entwicklung des (1 1 0)-Reexes und seines Nachbarn
mit steigendem Feld. W

ahrend die Intensit

at des (1 1 0)-Reexes ab etwa
13T zusammenbricht, gewinnt das zweite Signal an Intensit

at.
Die Intensit

aten beider Reexe zeigen eine starke Abh

angigkeit vom an-
gelegten Magnetfeld. Abb. 5.15 veranschaulicht die Entwicklung der inte-
grierten Intensit

aten mit steigendem Magnetfeld. Beide Signale gewinnen
zuerst zus

atzliche Intensit

at, welche aufgrund des Auslenkens der magneti-
schen Momente in c-Richtung ferromagnetischen Ursprungs ist. Ab einem

aueren Feld von 12.5 T bricht jedoch die Intensit

at des (1 1 0)-Reexes zu-
sammen, w

ahrend die des zweiten Signals bis zu 13T weiter steigt und dann
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Abbildung 5.15: Veranschaulichung der Feldabh

angigkeit der integrierten In-
tensit

aten des (1 1 0)-Reexes (volle Symbole) und seines Nachbarn (oene
Symbole).
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bei weiter steigendem Feld konstant bleibt. Daran l

at sich erkennen, da
beide Signale oensichtlich nicht miteinander korreliert sind, d.h. die Zu-
nahme der Intensit

at auf dem einen Reex h

angt nicht mit dem Schw

acher-
werden des anderen zusammen.
Das Zusammenbrechen des (1 1 0)-Reexes f

allt eindeutig mit dem Ein-
setzen der Verschiebung des (0 2 0)-Reexes, also mit der

Anderung des b-
Gitterparameters zusammen. Daraus kann geschlossen werden, da es nicht
nur einen magnetoelastischen Eekt, sondern tats

achlich einen

Ubergang
in eine andere Struktur gibt, in der der (1 1 0)-Reex verboten ist. Da der
(1 1 0)-Reex nicht vollst

andig verschwindet f

uhrt zu dem Schlu, da 14.5 T
f

ur eine komplette Konversion nicht ausreichen.
Als m

ogliche neue Phase nach der Konversion kommt nat

urlich die hexa-
gonale AlB
2
-Struktur in Frage, die auch DyCu
2
nach der Achsenkonversion
aufweist [Svoboda,99]. Als Spezialfall einer orthorhombisch raumzentrier-
ten Struktur zeigt die AlB
2
-Struktur keinen (1 1 0)-Reex (in orthorhom-
bischer Indizierung). Genauso w

are ein

Ubergang aus der momentan un-
bekannten Struktur mit dem (1 1 0)-Reex in die CeCu
2
-Struktur denkbar,
in der der (1 1 0)-Reex ebenfalls verboten ist. Kl

aren l

at sich diese Frage
anhand der Medaten nicht, da das V2-Spektrometer eine Strukturuntersu-
chung nicht zul

at.
5.2.2 Nach der Konversion
Im folgenden sollen nun die experimentellen Daten vorgestellt werden, die
bei abnehmendem

aueren Magnetfeld gewonnen wurden, d.h. nachdem sich
der NdCu
2
-Kristall im maximal erreichbaren Feld von 
0
H
c
=14.5 T befun-
den hat. Im Gegensatz zum vorhergehenden Abschnitt wird nun zuerst auf
die Gitterreexe und danach auf die magnetische Ordnung eingegangen.
Gitterreexe In Abb. 5.16 sind Scans am (1 1 0)-Reex parallel zur a-
Richtung f

ur abnehmende

auere Felder von 14.5 bis zu 0T zu sehen. Der
Vergleich mit Abb. 5.14 zeigt ein drastisch ver

andertes Verhalten nach der
Konversion. Der (1 1 0)-Reex gewinnt seine Intensit

at nicht zur

uck, son-
dern das Intensit

atsverh

altnis der beiden nebeneinander liegenden Reexe
bleibt bis zu 0T praktisch unver

andert. Das bedeutet, da die beobachte-
te strukturelle Umwandlung bis zum Nullfeld erhalten bleibt. Die Abnahme
der Intensit

at auf beiden Reexen h

angt mit dem langsamen Zur

uckklappen
der Spins in die ab-Ebene zusammen, wodurch sich die senkrecht zur Beob-
achtungsrichtung stehende Komponente der magnetischen Momente verklei-
nert.
Die Feldabh

angigkeit der Positionen und Intensit

aten beider Signale ist
in Abb. 5.17 noch einmal verdeutlicht. Im linken Teil der Abbildung sind
die Reexpositionen vor (oene Symbole) und nach der Konversion (volle
Symbole) dargestellt. Am (1 1 0)-Reex beobachtet man eine Kontraktion
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Abbildung 5.16: Scans am (1 1 0)-Reex bei sinkendem

aueren Feld. Das
Intensit

atsverh

altnis beider beobachteter Reexe bleibt bis zu 0T konstant.
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Abbildung 5.17: Position und Intensit

at des (1 1 0)-Reexes und seines
Nachbarn vor (oene Symbole) und nach der Konversion (volle Symbole).
Die Reexposition (links) zeigt eine Kontraktion der a-Achse an, die bis zum
Nullfeld erhalten bleibt. Im Intensit

atsverlauf (rechts) l

at sich bei etwa 6T
ein Knick erkennen, der auf einen Phasen

ubergang schlieen l

at.
der a-Achse um etwa ein halbes Prozent, w

ahrend sich an der Position des
schw

acheren Nachbarsignals kein Unterschied zwischen dem Verhalten vor
und nach der Konversion feststellen l

at. Rechts in Abb. 5.17 ist der Verlauf
der Intensit

aten beider Reexe nach der Konversion dargestellt. In beiden
Kurven ist bei etwa 6T ein Knick zu erkennen, der auf einen magnetischen
Phasen

ubergang an dieser Stelle schlieen l

at. Danach

andert sich die Lage
der magnetischen Momente bis zum Erreichen des Nullfeldes oensichtlich
nicht mehr.
Die Feldabh

angigkeit des (0 2 0)-Reexes nach der Konversion ist in
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Abbildung 5.18: Scans am (0 2 0)-Reex bei sinkendem

aueren Feld.
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Abbildung 5.19: Position und Intensit

at des (0 2 0)-Reexes vor (oene Sym-
bole) und nach der Konversion (volle Symbole). Vor der Konversion beob-
achtet man bis 13T einen Doppelreex. Zwei Knicke in der Intensit

atskurve
nach der Konversion deuten auf zwei Phasen

uberg

ange hin.
Abb. 5.18 zusehen. Anhand der k-Scans bei abnehmendem Magnetfeld er-
kennt man eine leichte Verschiebung der Reexposition hin zu Q=(0 2 0),
was einer Vergr

oerung des b-Gitterparameters um lediglich 0.25% zwischen
14.5 und 0T entspricht. D.h., da die bei zunehmendem Feld zwischen 12
und 14T beobachtete starke Kontraktion der b-Achse selbst bei Abschalten
des

aueren Feldes nicht relaxiert. Eine zusammenfassende Darstellung von
Position und Intensit

at
3
des (0 2 0)-Reexes vor und nach der Konversion ist
in Abb. 5.19 zu sehen. Damit

ahnelt das Verhalten der b-Achse in NdCu
2
sehr
3
Vor der Konversion tritt der (0 2 0)-Reex bis 13T als Doppelsignal auf. In Abb. 5.19
wurde entsprechend die Summe der integrierten Intensit

aten beider auftauchender Signale
verwendet.
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Abbildung 5.20: Die Magnetfeldabh

angigkeit des 
inc
-Reexes nach der Kon-
version. Die Intensit

at der Reexe betr

agt nur noch ca. 15% der Intensit

at
vor der Konversion.
stark dem der c-Achse in DyCu
2
(vergl. Abb. 5.2). Schlielich sei noch dar-
auf aufmerksam gemacht, da die Doppelsignalstruktur des (0 2 0)-Reexes
bei abnehmendem Feld nicht wieder auftaucht.
Wie schon am (1 1 0)-Reex ndet man in der Intensit

atskurve in
Abb. 5.19 f

ur abnehmende

auere Felder einen Knick bei etwa 6T, der mit
einem magnetischen Phasen

ubergang in Verbindung gebracht werden kann.
Der Vergleich mit der Intensit

at vor der Konversion zeigt, da an diesem
Phasen

ubergang die magnetische Intensit

at auf dem (0 2 0)-Reex wieder
verschwindet. Das l

at darauf schlieen, da die magnetischen Momente
vollst

andig in die ab-Ebene zur

uckgeklappt sind.
Ein zweiter Knick in der Intensit

atskurve bei etwa 9T geh

ort zu dem
bereits bekannten Phasen

ubergang von der kommensurablen Phase AF1
zur inkommensurablen Spinanordnung, die bis etwa 13.5 T existiert (vergl.
Punkt 5.2.1). Die Beobachtungen zur magnetischen Ordnung bei abnehmen-
dem Magnetfeld sollen im folgenden vorgestellt werden.
Magnetische Reexe Wird das

auere Magnetfeld von 14.5 T ausge-
hend verringert, ndet man ab 13T die bekannte inkommensurable mag-
netische Struktur mit dem Propagationsvektor 
inc
=(0.62 0.04 0) wieder.
Abb. 5.20 zeigt die entsprechenden Scans bei verschiedenen Magnetfeldern.
Bei 
0
H
c
=9T erkennt man drei Signale, was den Phasen

ubergang von der
verschwindenden inkommensurablen Phase in die auftauchende kommensu-
rable Phase AF1 anzeigt. Die Magnetfeldabh

angigkeit des zur Phase AF1
geh

orenden  -Reexes ist in Abb. 5.21 dargestellt.
Damit wurden beide vor der Konversion beobachteten magnetischen
Phasen

uberg

ange im abnehmenden Feld wiedergefunden. Der Vergleich mit
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Abbildung 5.21: Die Magnetfeldabh

angigkeit des zur Phase AF1 geh

orenden
 -Reexes nach der Konversion. Man ndet nur noch etwa 20% der vorher
beobachteten Intensit

at.
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Abbildung 5.22: Vergleich der Intensit

aten des  -Reexes vor und nach der
Konversion.
den Abb. 5.5 und 5.7 zeigt jedoch, da die Intensit

aten der Reexe in beiden
Phasen nur noch zwischen 15 und 20% der vormaligen Werte betragen. F

ur
den zur Phase AF1 geh

orenden (1.4 0 0)-Reex ist die magnetfeldabh

angige
Intensit

at vor und nach der Konversion in Abb. 5.22 zu sehen. Aus diesen
experimentellen Ergebnissen l

at sich schlufolgern, da etwa ein F

unftel
des Kristalls nicht am Konversionsproze beteiligt war und f

ur zu- und ab-
nehmendes

aueres Magnetfeld das gleiche Verhalten zeigt.
Die fehlende magnetische Intensit

at ist klarerweise mit dem bei etwa

0
H
c
=6T gefundenen neuen Phasen

ubergang in Verbindung zu bringen.
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Abbildung 5.23: Longitudinalscan entlang der a-Achse im Nullfeld. Neben
den zur Phase AF1 geh

orenden Reexen  , 3 und 5 treten zwei weitere,
mit 
neu
bezeichnete Reexe auf.
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Abbildung 5.24: Die Magnetfeldabh

angigkeit des 
neu
-Reexes an der Stelle
Q=(1.33 0 0) zeigt das Verschwinden der Phase bei etwa 6T.
Anhand des (0 2 0)-Reexes hatte man gesehen, da die magnetischen Mo-
mente an dieser Stelle wieder in der ab-Ebene liegen m

ussen (Abb. 5.19).
Abb. 5.22 macht jedoch deutlich, da sich die Spins nicht entsprechend der
kommensurablen Spinstruktur der Nullfeldphase AF1 anordnen.
Der in Abb. 5.23 dargestellte Scan weist schlielich nach, da f

ur

0
H=0T und T=2K eine zweite, bislang unbekannte magnetische Pha-
se existiert. Der Zusammenhang dieser Phase mit dem Phasen

ubergang bei
6T wird durch magnetfeldabh

angige Messungen best

atigt (Abb. 5.24).
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Die neue magnetische Phase in NdCu
2
In diesem Unterpunkt soll nun versucht werden, die neu gefundene Pha-
se anhand der zur Verf

ugung stehenden Meergebnisse zu charakterisieren.
Dazu wird noch einmal auf Abb. 5.23 Bezug genommen. Im Bild sind die
zur Phase AF1 geh

orenden Reexe  , 3 und 5 zu sehen. Auerdem gibt
es zwei zur neuen Phase geh

orende Reexe, die mit 
neu
bezeichnet wer-
den. Betrachtet man die h-Positionen der  - und 
neu
-Reexe, f

allt auf,
da die beiden  -Reexe symmetrisch zu h=1 liegen, nicht aber die beiden

neu
-Reexe. Das heit, da die Reexe nicht nur zu verschiedenen mag-
netischen Phasen geh

oren, sondern auch zu zwei verschiedenen kristallogra-
phischen Phasen mit unterschiedlichem Gitterparameter a. Der Mittelpunkt
zwischen beiden 
neu
-Reexen liegt bei h=1.0200. Das entspricht einer um
2 % k

urzeren a-Achse. Bezieht man nun die beiden magnetischen Reexe auf
diesen ver

anderten Gitterparameter, erh

alt man die Werte h=0.6978 und
h=1.3013. In Abb. 5.25 ist ein Scan am 
neu
-Reex parallel zur b-Richtung
zu sehen. Es tritt ein einzelner schmaler Reex mit Zentrum in k=0 auf, so
da eine inkommensurable Propagation in b-Richtung ausgeschlossen werden
kann.
k
In
te
ns
itä
t (
Ne
utr
. / 
1s
) Q = (0.7 k 0)
-0.04 -0.02 0 0.02 0.04
0
100
200
300
400
500
T = 2 K
µ0H = 0
Abbildung 5.25: Scan am 
neu
-Reex parallel zur b-Richtung. Es ist keine
Aufspaltung des Signals zu beobachten, so da eine inkommensurable Propa-
gation in b-Richtung ausgeschlossen werden kann.
Die Abweichungen der gefundenen h-Werte der 
neu
-Reexe von 0.7 bzw.
1.3 liegen durchaus im Bereich des experimentellen Fehlers, so da der neu-
en Phase vorerst ein kommensurabler magnetischer Propagationsvektor von

neu
=(0.7 0 0) zugeordnet werden kann. Der eventuell m

oglich erscheinende
Propagationsvektor (0.3 1 0) wird durch die in Abb. 5.26 gezeigte Messung
ausgeschlossen
4
. Da im Experiment nur Q-Werte innerhalb der ab-Ebene
zug

anglich waren, kann keine Aussage zur magnetischen Ordnung entlang
4
Abb. 5.26 enth

alt auerdem eine wertvolle Nebeninformation: da an der Stel-
le Q=(0 1 0) keine Intensit

at auftritt, kann auch f

ur den (1 1 0)-Reex eine /2-
Kontamination ausgeschlossen werden.
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Abbildung 5.26: Der Scan parallel zur a-Achse mit k=1 zeigt keinen mag-
netischen Reex zwischen h=0 und h=1. Damit kann f

ur die neue mag-
netische Phase der Propagationsvektor (0.3 1 0) ausgeschlossen werden.
der c-Richtung gemacht werden. Die endg

ultige Kl

arung der magnetischen
Struktur bleibt deshalb zuk

unftigen Diraktionsexperimenten vorbehalten.
5.2.3 Relaxation der Konversion
Nachdem die durch hohe Magnetfelder induzierten strukturellen

Anderun-
gen und neuen magnetischen Eigenschaften vorgestellt wurden, stellt sich
die Frage, ob

ahnlich wie in DyCu
2
eine Temperaturerh

ohung zur R

uckkon-
version des Systems f

uhrt. Zuerst konnte festgestellt werden, da oberhalb
der Neel-Temperatur von T
N
=6.5K keine magnetische Fernordnung mehr
existiert. Bereits bei T =4.5K sind sowohl der  - als auch der 
neu
-Reex
verschwunden. Abb. 5.27 zeigt Scans am (0 2 0)-Reex bei verschiedenen
Temperaturen von 2 bis 135K. W

ahrend bis zu einer Temperatur von 100K
auer einer minimalen Verschiebung der Reexposition keine Ver

anderung
zu beobachten ist, springt das Signal bei weiter steigender Temperatur zu
drastisch kleineren k-Werten, was bei T =135K bereits einer Expansion der
b-Achse um mehr als 1.5% entspricht. Damit ist der Relaxationseekt gr

oer
als die Kontraktion w

ahrend der Konversion. Das liegt zum Teil an der ther-
mischen Ausdehnung, deren Eekt nach [Gratz,93] jedoch nicht mehr als
etwa 0.2% betragen d

urfte. Deshalb ist es m

oglich, da auch bei T =135K
noch Abweichungen von der urspr

unglichen Kristallstruktur existieren. Al-
lerdings tritt der (0 2 0)-Reex nun wieder in Form eines Doppelsignals auf,
was als Hinweis darauf dient, da sich das System wieder nahezu im Aus-
gangszustand bendet.
F

ur den gleichen Temperaturbereich sind in Abb. 5.28 die Messungen
am (1 1 0)-Reex dargestellt. Hier gibt es bereits zwischen 2 und 100K star-
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Abbildung 5.27: Scans am (0 2 0)-Reex bei verschiedenen Temperaturen.
Bei T=130K erfolgt ein Sprung in der Reexposition, der die R

uckkonver-
sion in den Ausgangszustand anzeigt.
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Abbildung 5.28: Scans am (1 1 0)-Reex bei verschiedenen Temperaturen.
Die Zunahme der Intensit

at wird einem strukturellen Phasen

ubergang zuge-
schrieben. Bei T =130K bendet sich das System wieder im urspr

unglichen
Zustand.
ke Ver

anderungen: die Zunahme der Intensit

at deutet darauf hin, da mit
steigender Temperatur ein kontinuierlicher

Ubergang von der konvertierten
Phase in die Phase mit dem (1 1 0)-Reex stattndet. Dabei nimmt die In-
tensit

at auf beiden beobachteten Reexen zu. Analog zum Verhalten des
(0 2 0)-Reexes ist in der Messung bei T =130K eine starke Verschiebung
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der Reexposition zu sehen, was einer Vergr

oerung des a-Gitterparameters
um etwa 1% entspricht. Mit dieser Expansion des Gitters in a-Richtung
bricht die Intensit

at des zweiten, bei etwa Q=(1.04 1 0) liegenden Reexes
zusammen, so da auch hier der Zustand vor der Konversion erreicht wird
(vergl. Abb. 5.11).
5.3 Zusammenfassung und Interpretation
In den beiden vorangegangenen Unterpunkten sind die experimentellen Er-
gebnisse vor und nach der Konversion vorgestellt worden. Wegen der Kom-
plexit

at des Problems und der F

ulle der Details sollen die wichtigsten Aus-
sagen an dieser Stelle noch einmal zusammengefat werden. Dabei wird stel-
lenweise auf die Ising-Achsen-Konversion in DyCu
2
Bezug genommen und
ein Szenario f

ur den Verlauf der Achsenkonversion in NdCu
2
entwickelt.
Es soll vorausgeschickt werden, da einige Fragen zu den experimentel-
len Resultaten unbeantwortet bleiben m

ussen, da die gewonnenen Daten f

ur
eine vollst

andige Interpretation nicht ausreichen. So wird im folgenden kein
Bezug mehr genommen auf das Auftreten von Doppelsignalen an den Ree-
xen (0 2 0), (1.4 0 0) und (1.380.04 0) vor der Konversion. Leider ist auch
der Ursprung der bei etwa Q=(1.045 1 0) autretenden Intensit

at v

ollig un-
bekannt, so da trotz eines oensichtlichen Zusammenhangs mit dem Kon-
versionsproze keine Aussagen gemacht werden k

onnen. Als gesichert kann
aber folgendes gelten:
 Das Auftreten des (1 1 0)-Reexes beweist, da zumindest ein Teil des
Kristalls nicht die CeCu
2
-Struktur besitzt.
 Der als Probe verwendete Kristall ist nicht homogen, d.h. es existieren
entweder mindestens zwei Kristallite, deren a- und b-Achsen jeweils
einen endlichen Winkel miteinander bilden, oder es gibt eine Koexi-
stenz zweier Phasen mit unterschiedlicher Kristallstruktur (Das k

onnte
zum einen die CeCu
2
-Struktur und zum anderen die Struktur mit dem
(1 1 0)-Reex sein. Es sei daran erinnert, da der (1 1 0)-Reex nicht
als Doppelsignal auftritt.).
Trotz der oenen Fragen liefert das Experiment klare Resultate, anhand
derer Aussagen zur Achsenkonversion in NdCu
2
gemacht werden k

onnen.
Ausgangspunkt ist ein NdCu
2
-Einkristall bei T =2K, an dem die Git-
terreexe (1 1 0) und (0 2 0) beobachtet werden. Auerdem ist das System
im magnetisch geordneten Zustand, die magnetischen Momente sind paral-
lel zur b-Achse ausgerichtet. F

ur

auere Magnetfelder parallel zur c-Achse
und 
0
H
c
< 9.5 T ndet man den zur kommensurablen magnetischen Pha-
se AF1 geh

orenden Reex (1.4 0 0)= (2 0 0) -  . Die Intensit

at dieses Ree-
xes nimmt mit steigendem Magnetfeld kontinuierlich ab, da durch Aus-
lenkung der magnetischen Momente in c-Richtung die Momentkomponente
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parallel zu b kleiner wird. Bei 
0
H
c
=9.5 T erfolgt ein magnetischer Pha-
sen

ubergang in eine inkommensurable Struktur mit dem Propagationsvektor

inc
=(0.620.04 0), die bis zu 13.5 T Bestand hat. Es wird davon ausgegan-
gen, da die Momente oberhalb von 13.5 T parallel zu c stehen.
Aus der Betrachtung der magnetischen Intensit

aten l

at sich schlufol-
gern, da zwischen 9.5 und 12.5 T zus

atzlich zum Auslenken der magneti-
schen Momente aus der b- in die c-Richtung eine Auslenkung in a-Richtung
erfolgt. Bei 12.5 T wird die Komponente des magnetischen Moments in a-
Richtung gr

oer als die in b-Richtung. Dadurch wird die Achsenkonversion
initiiert, denn das System

ahnelt nun den RCu
2
-Verbindungen wie z.B.
DyCu
2
, in denen die a-Richtung die leichte Magnetisierungsrichtung ist und
demzufolge die Drehung der magnetischen Momente innerhalb der fast he-
xagonalen ac-Ebene erfolgt.
Betrachtet man die Gitterreexe, so erfolgt ab 12.5 T eine drastische
Verschiebung der Position des (0 2 0)-Reexes, was einer Kontraktion der
b-Achse um etwa ein Prozent entspricht. Ebenfalls ab 12.5 T bricht die In-
tensit

at des (1 1 0)-Reexes zusammen. Beide Eekte zusammen werden als
Indikatoren eines strukturellen Phasen

ubergangs betrachtet, der jedoch bei
14.5 T noch nicht f

ur den gesamten Kristall abgeschlossen ist. Analog zu
DyCu
2
wird der

Ubergang in die hexagonale AlB
2
-Struktur vermutet, was
durch die Umordnung der Atome mit starken magnetoelastischen Eekten
verbunden ist. Allerdings kann auch ein

Ubergang in die CeCu
2
-Struktur
nicht ausgeschlossen werden, da der (1 1 0)-Reex sowohl in der AlB
2
- als
auch in der CeCu
2
-Struktur verboten ist.
Bei Verringerung des

aueren Feldes ndet man die bekannten Pha-
sen

uberg

ange bei 9.5 und 13.5 T wieder, jedoch nur in etwa 20% der Probe,
wie anhand der magnetischen Intensit

aten zu sehen ist. Es wird geschlu-
folgert, da in den verbleibenden 80% des Kristalls der Konversionsproze
stattgefunden hat und da dort eine andere kristallographische Struktur mit
anderem magnetischen Verhalten vorliegt.
Die magnetfeldabh

angig gemessene Intensit

at des (0 2 0)-Reexes zeigt
einen Phasen

ubergang bei 
0
H
c
=6T, bis zu dem die magnetischen Momen-
te noch eine geordnete Komponente in Feldrichtung besitzen. Unterhalb die-
ses Phasen

ubergangs tritt eine neue antiferromagnetische Struktur mit dem
Propagationsvektor 
neu
=(0.7 0 0) auf. Die Beobachtung des entsprechen-
den magnetischen Signals beiQ= 
neu
undQ=(2 0 0) - 
neu
beweist, da die
magnetischen Momente parallel zur b-Achse liegen. Die 
neu
-Reexe zeigen
im Nullfeld etwa die gleiche Intensit

at wie die zu AF1 geh

orenden  -Reexe,
obwohl sich die Volumenanteile der beiden Phasen etwa wie 4:1 verhalten
d

urften. Eine m

ogliche Erkl

arung l

at sich wieder bei DyCu
2
nden: Svo-
boda et al. berichten, da nach der Konversion drei magnetische Dom

anen
existieren, in denen die gleiche magnetische Ordnung auftritt, deren Propa-
gationsvektoren aufgrund der hexagonalen Symmetrie aber um jeweils 60
Æ
gegeneinander verdreht sind. Geht man davon aus, da im NdCu
2

ahnliches
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passiert, repr

asentieren die gemessenen 
neu
-Reexe nur etwa ein Drittel
des Volumens, in dem die entsprechende magnetische Ordnung auftritt. Im
Umkehrschlu k

onnte das bedeuten, da tats

achlich ein

Ubergang in die
hexagonale AlB
2
-Struktur stattgefunden hat.
Wie anhand der Positionen des (1 1 0)- und des (0 2 0)-Reexes zu sehen
ist, bleiben die strukturellen

Anderungen bis zum Nullfeld erhalten, was dem
Verhalten von DyCu
2
nach der Konversion entspricht. Wird die Probentem-
peratur bei fehlendem

aueren Magnetfeld erh

oht, so erfolgt in NdCu
2
eine
kontinuierliche R

uckkonversion. Das l

at sich an einer stetigen Zunahme der
Intensit

at des (1 1 0)-Reexes beobachten. Die Intensit

at des (0 2 0)-Reexes

andert sich nicht, da die hexagonale Achse wieder zur orthorhombischen b-
Achse wird. Durch den kontinuierlichen Verlauf der R

uckkonversion bleibt
die Kontraktion sowohl der a- als auch der b-Achse erhalten, solange noch
Anteile der konvertierten Phase vorhanden sind. Erst bei T =130K zeigt ein
drastischer Sprung der Reexpositionen die Ausdehnung von a- und b-Achse
und damit das Erreichen des urspr

unglichen Zustandes an.
126 Kapitel 5. Achsenkonversion in NdCu
2
Zusammenfassung
Die vorliegende Arbeit beinhaltet eine Untersuchung der magnetischen Anre-
gungen in NdCu
2
mittels inelastischer Neutronenstreuung. Die Zielsetzung
bestand darin, die zur Beschreibung der magnetischen Eigenschaften der
Verbindung notwendige magnetische Austauschwechselwirkung zu charak-
terisieren. Die Spinwellendispersionsrelationen wurden in mehreren magne-
tischen Phasen gemessen. Damit entstand eine Datenbasis, die es erlaubt, ak-
tuelle und zuk

unftige Modelle zur magnetischen Austauschwechselwirkung
in RCu
2
-Verbindungen anhand experimenteller Ergebnisse zu

uberpr

ufen.
Die Lage der in der ferromagnetischen Phase F3 (
0
H
b
=3T, T =2K)
erwarteten zwei Dispersionszweige konnte in allen drei Raumrichtungen be-
stimmt werden. Au

alligstes Merkmal ist ein ausgepr

agtes Minimum an der
Stelle q=(0.35 0 0), welches eine Energiel

ucke im Anregungsspektrum de-
niert. Die Lage des Minimums f

allt mit keinem der in NdCu
2
beobachteten
magnetischen Ordnungsvektoren zusammen, wodurch die starke magneti-
schen Anisotropie des Systems zum Ausdruck kommt. An die experimen-
tell ermittelte Spinwellendispersion in der Phase F3 wurde ein
"
MF-RPA\-
Modell (MF=Mean Field, RPA=Random Phase Approximation) ange-
pat, welches einen Satz magnetischer Kopplungsparameter liefert. Durch
Anwendung dieser Kopplungsparameter auf andere Verbindungen der RCu
2
-
Reihe lieen sich Aussagen zum magnetischen Ordnungsproze in diesen
Verbindungen machen.
Messungen zur Spinwellendispersion wurden auerdem in der ferrimag-
netischen Phase F1 (
0
H
b
=1T, T =2K) und in der antiferromagnetischen
Phase AF1 (
0
H
b
=0, T =2K) durchgef

uhrt. In F1 treten aufgrund der
gegen

uber F3 dreifach gr

oeren magnetischen Einheitszelle sechs Dispersi-
onszweige auf, deren Lage in a-Richtung vollst

andig bestimmt werden konn-
te. In b-Richtung wurden drei und in c-Richtung vier der erwarteten sechs
Anregungsmoden gefunden. Die Bestimmung der Dispersionsrelationen in
der Phase AF1 ist ungleich schwieriger, da die f

unach gr

oere magneti-
sche Einheitszelle keine Raumzentrierung mehr aufweist und somit 20 Dis-
persionszweige im Energiebereich von E=0.7meV bis 2meV liegen. Unter
Ausnutzung von Symmetriebedingungen wurde ein Vorschlag zur Spinwel-
lendispersion in a-Richtung erarbeitet.
Werden die magnetischen Momente durch Anlegen eines starken Magnet-
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feldes in c-Richtung parallel zum Feld ausgerichtet, so l

at sich die magneti-
sche Austauschkopplung innerhalb der ab-Ebene untersuchen. Aufgrund der
starken magnetischen Anisotropie sollte sich der Charakter der Spinwellendi-
spersion

andern. Die magnetischen Anregungen wurden bei 
0
H
c
=12T und
T =2K gemessen. Obwohl die magnetischen Momente noch nicht vollst

andig
ferromagnetisch ausgerichtet waren, wurden nur die f

ur eine ferromagneti-
sche Momentanordnung charakteristischen zwei Dispersionszweige beobach-
tet. Das Minimum im Anregungsspektrum liegt jetzt bei q=(0.6 0 0) und
damit im Bereich der magnetischen Ordnungsvektoren.
Die Energiel

ucke als besonderes Merkmal der Spinwellendispersion
wurde hinsichtlich ihrer Temperatur- und Magnetfeldabh

angigkeit un-
tersucht. Das
"
Weich-Werden\ einer Anregungsmode konnte f

ur Mag-
netfelder parallel c am magnetischen Phasen

ubergang bei 
0
H
c
=9.5T
beobachtet werden, nicht aber f

ur Felder parallel b und im Nullfeld.
Im letzten Kapitel dieser Arbeit wurde die Achsenkonversion in NdCu
2
besprochen. Mittels elastischer Neutronenstreuung konnte erstmals gezeigt
werden, da eine Achsenkonversion auch in RCu
2
-Verbindungen auftritt,
in denen die leichte Magnetisierungsrichtung parallel zur orthorhombischen
b-Achse liegt. In NdCu
2
deuten starke magnetostriktive Eekte und das Zu-
sammenbrechen eines Bragg-Reexes bei 
0
H
c
 12.5 T und T =2K auf
einen strukturellen Phasen

ubergang hin. Man ndet Hinweise darauf, da es
bei der Auslenkung der magnetischen Momente aus der b- in die c-Richtung
in einem starken Magnetfeld parallel c zwischenzeitlich zur Entwicklung ei-
ner Momentkomponente in a-Richtung kommt, was m

oglicherweise Ausl

oser
der Achsenkonversion ist. Im abnehmenden

aueren Magnetfeld relaxieren
die strukturellen

Anderungen bis zum Erreichen des Nullfeldes nicht. Nach
der Konversion wurde zwischen 
0
H
c
=0T und 6T eine neue antiferromag-
netische Phase mit dem Propagationsvektor 
neu
=(0.7 0 0) beobachtet. Die
R

uckkonversion in den Ausgangszustand erfolgt durch Erw

armung der Pro-
be auf T =130K.
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